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Kapitel 1

Einleitung

Im Jahre 1923 erkannte de Broglie, dass die Erkl•arung der Bewegung ruhemassebe-
hafteter Teilchen die Vorstellung eines Wellenph•anomens n•otig macht [1]. Davon aus-
gehend haben sich in der Physik neue Gebiete mit dem Ziel entwickelt, die Wellenei-
genschaften der Materie analog zu denen des Lichts in der klassischen Optik zu nut-
zen. Den ersten experimentellen Nachweis der G•ultigkeit dieser Theorie erbrachten
Davisson und Germer 1927 mit der Beobachtung von Beugungserscheinungen bei der
Re
ektion von Elektronenstrahlen an der periodischen Ober
 •ache eines Kristalls [2].
Nur zwei Jahre sp•ater konnte Stern zeigen, dass die von de Broglie postulierte
Sichtweise auch auf Atome und kleine Molek•ule (He und H2) ausgedehnt werden
muss [3, 4]. Die leichte Beein
ussbarkeit der Elektronenbewegung durch statische
elektromagnetische Felder erm•oglichte schon fr•uh elektronenoptische Experimente,
die u.a. in die Entwicklung der Elektronenlithographie undElektronenmikroskopie
m•undeten. Das Aufkommen leistungsf•ahiger Kernreaktoren mit gro�en Neutronen-

 •ussen erlaubte die Entwicklung der Neutronenoptik. Die M•oglichkeit der Verwen-
dung kristalliner Festk•orper als optische Elemente gestattete den Aufbau neuer und
grundlegender Experimente, insbesondere die ersten Materiewellen-Interferometer
mit r •aumlichen Trennungen der Wellenfunktion im Zentimeterbereich [5]. In den
letzten Jahrzehnten hat die Atomoptik einen starken Aufschwung erlebt. Atome
sind neutral und k•onnen Materie nicht durchdringen, daher l•asst sich deren Bewe-
gung nicht so leicht wie die von Elektronen und Neutronen beein
ussen. Erst die
Er�ndung leistungsstarker verstimmbarer Laser und die Entwicklung der Mikro- und
Nanofabrikation kleiner Beugungsstrukturen erlaubte diegezielte Manipulation der
Schwerpunktsbewegung von Atomen.

Die Verf•ugbarkeit eines Gitters mit einer Gitterkonstanten von nur100 nm
erm•oglichte auch das in der vorliegenden Arbeit beschriebene Experiment. Es wird
an Hand der Fullerene C60 und C70 der Nachweis gef•uhrt, dass auch bei Objekten
dieser Gr•o�e und Komplexit •at die Welleneigenschaften der Schwerpunktsbewegung
unter geeigneten experimentellen Bedingungen zu Tage treten. Damit ist der Wellen-
charakter dieser bisher gr•o�ten Molek•ule demonstriert worden. Sollte es in Zukunft
gelingen, Molek•ule •ahnlich erfolgreich wie Atome zu manipulieren, ist es denkbar,
dass auf Grund der gr•o�eren Masse und reicheren inneren Struktur dieser Teilchen
die Entwicklung der Molek•uloptik einen •ahnlich erfolgreichen Verlauf wie die Atom-
optik nehmen wird. Aber auch ohne analoge Arten der Beein
ussung er•o�net sich die
M•oglichkeit zu neuartigen Studien. Gro�e Molek•ule, deren Komplexit•at diesen schon
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die Eigenschaften kleiner Festk•orper verleiht, koppeln •uber das elektromagnetische
Feld wesentlich st•arker an die Umgebung als Atome mit ihren diskreten Energieni-
veaus. Auf diese Weise besteht durch die Beugung von Fullerenen zum ersten Mal
die M•oglichkeit, die Wirkung vieler theoretisch vorausgesagter Dekoh•arenzmecha-
nismen, wie z.B. die allgegenw•artige Streuung oder Emission von W•armestrahlung,
auf die Ausbildung der Interferenzerscheinungen zu studieren.

Das Experiment

Vor einhundertachtzig Jahren wurde der ber•uhmte Young'sche Doppelspalt, durch
den der Wellencharakter des Lichts etabliert wurde, von Fraunhofer zum Beugungs-
gitter erweitert. Der vorliegende Aufbau ist vom Konzept her identisch mit diesem
Experiment, nur dass es jetzt eine Materiewelle ist, die nach r•aumlicher Trennung
an einem Beugungsgitter zur Interferenz gebracht wird. Abb. 1.1 zeigt eine Skizze
des Versuchsaufbaus. Als Quelle des Molekularstrahls dient ein Ofen aus Stahl und

Verfahrbarer
Photoionisations-
schlitten

Quelle
Spalt 1

Beugungsgitter 100 nm

Ionen
Detektions-

einheit

10 mm

Laser

10 mm

0.10 m1.04 m 1.25 m

Spalt 2

Abbildung 1.1: Schematisches Diagramm des Versuchsaufbaus, nicht ma�stabsge-
treu.

Keramik mit einer Schlitzblende. Der Strahl wird durch zweiverstellbare Kollima-
tionsschlitze im Abstand von etwa einem Meter fokussiert und tri�t auf ein nano-
technologisch hergestelltes Gitter. Die Intensit•atsverteilung wird einen guten Meter
dahinter durch einen verfahrbaren Photoionisationsschlitten, der als ortsau
•osender
Detektor dient, gemessen.
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Gliederung der vorliegenden Arbeit

In der vorliegenden Arbeit werden zun•achst die Eigenschaften der Fullerene C60 und
C70 diskutiert. Dies geschieht vor allem im Hinblick auf die Ankopplung der Molek•ule
an die Umgebung•uber das elektromagnetische Feld, die eine entscheidende Rolle
f•ur die Dekoh•arenz spielt. Der Ein
uss der verschiedenartigen Wechselwirkungen
mit der Umgebung auf die koh•arente Entwicklung des Schwerpunktszustands wird
untersucht. Das Kapitel endet mit Betrachtungen zur Materieoptik: Ausgehend von
der Herleitung der de Broglie-Beziehung wird der Begri�

"
Molek•uloptik\ motiviert.

Daran anschlie�end werden die Koh•arenzeigenschaften des Molekularstrahls und die
theoretische Behandlung der Beugung diskutiert.

Das n•achste Kapitel besch•aftigt sich im ersten Teil mit den einzelnen Elementen
des Versuchs. Darin eingeschlossen sind•Uberlegungen eher technischer Natur, z.B.
zur Theorie e�usiver Quellen. Ein anderer Bestandteil sinddie begleitenden Messun-
gen, die die Deutung der Daten als Interferenzmuster erh•arten. Ein Beispiel daf•ur
sind die Flugzeitmessungen zur Bestimmung der Wellenl•angenverteilung der Mo-
lek•ule. Im zweiten Teil werden die eigentlichen Beugungsexperimente beschrieben,
die im darau�olgenden Kapitel diskutiert werden.

Die Arbeit endet mit einem Ausblick und einer Zusammenfassung.
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Kapitel 2

Grundlagen und Motivation
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2.1 Fullerene

We are disturbed at the number of letters and syllables in therather
fanciful but highly appropriate name we have chosen in the title to refer
to this C60 species. [6]

2.1.1 Struktur, Geschichte und Herstellung

Kohlensto� kommt haupts•achlich in zwei Modi�kationen vor: Graphit und Diamant.
Im Graphit sind die Kohlensto�atome in einzelnen Schichtenangeordnet. Innerhalb
einer Schicht ist jedes Kohlensto�atom an seine drei Nachbarn •uber sp2-Hybrid-� -
Bindungen gebunden [7]. Im Kristallgitter des Diamant f•uhrt eine sp3-Hybridisierung
der Atome zu einer tetraedischen Struktur. Erst im Jahre 1985 wurde eine dritte

(b) (c)(a)

Abbildung 2.1: Atomare Strukturen von drei Modi�kationen des Kohlensto�s: Dia-
mant (a), Graphit (b) und das Buckminsterfulleren C60 (c).

Modi�kation in der Form eines gekappten Ikosaeders entdeckt, das Buckminster-
fulleren C60 oder der

"
Buckyball\. Seinen Namen erhielt das Molek•ul von seinen

Entdeckern wegen der•Ahnlichkeit mit den geod•atischen Kuppeln (Abb. 2.2) des
exzentrischen amerikanischen Architekten R. Buckminster

"
Bucky\ Fuller (1895-

1983) [6]. Als Fullerene werden alle abgeschlossenen Kohlensto�modi�kationen aus
f•unf- und sechseckigen Fl•achen bezeichnet. Aus Eulers Polyedersatz folgt, dass Ful-
lerene genau 12 pentagonale Fl•achen haben [8]. Das Ersetzen einiger Sechsecke durch
F•unfecke in der Graphitstruktur hat eine positive Kr•ummung zur Folge, was zu einer
Beimischung von sp3-Bindung der Atome f•uhrt. Das kleinste, nur aus den 12 penta-
gonalen Fl•achen bestehende Fulleren C20 konnte noch nicht nachgewiesen werden,
da die Ber•uhrung zweier F•unfecke zu einer hohen lokalen Kr•ummung und damit
zu h•oherer Spannung f•uhrt, was energetisch ung•unstig ist. Die daraus resultieren-
de Tendenz f•ur F•unfecke in der Fullerenstruktur, sich nicht zu ber•uhren, wird die
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Abbildung 2.2: Der von Buckminster Fuller und Shoji Sadao f•ur die Weltausstel-
lung 1967 in Montreal gebaute US-Pavillon, der zur Namensgebung der Fullerene
Anlass gab. Auf der rechten Seite eine fr•uhe Darstellung eines regul•aren gekapp-
ten Ikosaeders von Leonardo da Vinci aus dem Buch

"
De Divine Proportione\ des

italienischen Mathematikers Luca Pacioli aus dem Jahre 1509.

Regel der isolierten F•unfecke genannt [8]. Die beiden kleinsten Fullerene, die dieser
Regel gen•ugen, sind die beiden in Abb. 2.3 gezeigten sehr stabilen Modi�kationen
C60 und C70, die in den beschriebenen Experimenten gebeugt wurden. DieFul-
lerene wurden entdeckt bei astrophysikalischen Untersuchungen mit dem Ziel, die
Herkunft au� •alliger Linien in Infrarotspektren Roter Riesensterne durch das Stu-
dium im Labor synthetisierter gro�er Kohlensto�cluster zu verstehen. Ein starker
Laser wurde dazu auf eine Graphitober
•ache gerichtet, um Kohlensto� in einer He-
liumathmosph•are zu verdampfen. Die in der Gasphase gebildeten Molek•ule wurden
durch Expansion des Heliums abgek•uhlt und die Clustergr•o�e durch Flugzeitmas-
senspektroskopie bestimmt. Die bei weitem h•au�gsten Cluster bestanden aus 60 und
70 Kohlensto�atomen. Seit 1990 gelingt es, Fullerene in makroskopischen Mengen
herzustellen [9]. Dazu werden Graphitelektroden, deren Abstand konstant gehalten
wird, in einem Lichtbogen in einer inerten Athmosph•are verdampft. Der kondensier-
te Ru� besteht aus bis zu 10% Fullerenen, von denen die Buckminsterfullerene etwa
3/4 ausmachen und fast der ganze Rest C70-Molek•ule sind. Durch Au
 •osen in orga-
nischen L•osungsmitteln und anschlie�ende Chromatographie werden die Molek•ule
gereinigt und getrennt.
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(a) (b)

0.7 nm

Abbildung 2.3:Atomare Struktur der beiden stabilsten FullereneC60 (a) und C70 (b).
Der angegebene Durchmesser ist der maximale Abstand von Kern zu Kern, der
aus NMR-Messungen und Rechnungen bekannt ist. Der Durchmesser der Elektro-
nenh•ulle betr•agt etwa 1 nm, was auch dem kleinsten Abstand der Fullerene im
C60-Festk•orper entspricht.

2.1.2 Thermische Anregung

Die im Ofen auf die TemperaturT aufgeheizten Fullerene be�nden sich im ther-
mischen Gleichgewicht und weisen daher ein durch die Maxwell-Verteilung in drei
Dimensionen

df = f (v)dv = 4�
� m

2�kT

� 3=2

v2e� mv 2

2kT dv (2.1)

gegebenes Geschwindigkeitsspektrum auf [10], dass in Abb.2.4 f•ur die bei den re-
levanten Messungen herrschende Temperatur dargestellt ist. Nach dem Gleichver-
teilungssatz entf•allt auf jeden Freiheitsgrad f die Energie 1

2 kT, woraus sich eine
Gesamtenergie von

E f =
f
2

kT (2.2)

ergibt. Sowohl die Translation des Schwerpunkts als auch die Rotation des Molek•uls
beanspruchen jeweils drei Freiheitsgrade f•ur sich. Damit ergeben sich bei einer ty-
pischen Ofentemperatur von 600� C sowohl die kinetische EnergieEkin als auch die
RotationsenergieErot zu

Ekin = Erot = E3 =
3
2

kT = 0:11 eV; (2.3)

was zu typischen Rotationsquantenzahlen von 160 f•uhrt [8]. Der Rest der Energie,
gespeichert als Schwingungen in den restlichenf = 3 � 60� 6 = 174 Freiheitsgraden,
betr•agt 174

2 kT = 6.6 eV.
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v in m/s

Abbildung 2.4: Geschwindigkeitsverteilung der Buckminsterfullerene imOfen beiT
= 612 � C nach Maxwell. Das Maximum der Verteilung ist die h•au�gste Geschwindig-
keit im Ensemble

q
2kT=m = 143 m/s. Die Durchschnittsgeschwindigkeit liegt bei

1R

0
vf (v)dv =

q
8kT=�m = 161 m/s. Die Masse des Molek•uls betr•agt 1:2054� 10� 24

kg.

2.1.3 Optische Emission

Die Welleneigenschaften der Fullerene k•onnen nur zu Tage treten, wenn sie bei dem
Durchgang durch das Beugungsgitter von ihrer Umgebung isoliert sind. Die Ankopp-
lung •uber das elektromagnetische Feld stellt eine wesentliche potenzielle Quelle f•ur
Dekoh•arenz dar. Daher werden im Folgenden die unterschiedlichenMechanismen
dargestellt, die zur Emission von Photonen f•uhren.

Bis zu einer Temperatur von etwa 2000 K sind die dominierenden K•uhlmechanis-
men von hei�em C60 Infrarot
uoreszenz durch Zerfall von Schwingungsmoden und
Abstrahlung einer schwarzk•orperartigen W•armestrahlung [11]. F•ur die in der Quelle
herrschende Temperatur gilt das ebenfalls f•ur C70.

Infrarot
uoreszenz

Auf Grund der hohen Symmetrie (IkosaedergruppeI h) des Buckminsterfullerens sind
nur vier der 174 Schwingungsmoden infrarot-aktiv in ersterOrdnung. Der Zerfall
dieser Moden hat die au�•alligen Linien zur Folge, die zur Entdeckung der Fullerene
f•uhrten. Sie sind deutlich im infraroten Bereich des in Abb. 2.5 dargestellten Spek-
trums zu erkennen. Beim C70-Molek•ul sind auf Grund der geringeren Symmetrie
(D5h) 31 der 3� 70 � 6 = 204 Schwingungsmoden infrarot-aktiv. Die experimen-
tell ermittelten Wellenl•angen und Zerfallsraten der infrarot-aktiven Moden von C60

(F1u-Symmetrie) sind in folgender Tabelle nach [8] und [11] wiedergegeben1:

1Die Gr•o�e 1/ � wird in den zitierten Ver •o�entlichungen
"
Frequenz\ genannt
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Abbildung 2.5: Die Dielektrische Funktion � (! ) von C60. Es handelt sich um die
Zusammenfassung der Ergebnisse verschiedener Experimente [8]. Dargestellt ist der
dispersive (Realteil� 1) und absorptive Anteil (Imagin•arteil � 2) von � (! ). Die schma-
len Linien im Infrarot stammen von den aktiven Schwingungsmoden, die Banden im
kurzwelligen Bereich von elektronischen•Uberg•angen. Zum Vergleich ist das Spek-
trum eines schwarzen Strahlers bei Zimmertemperatur gezeigt, siehe Kapitel 2.2.1.

Frequenz in cm� 1 Wellenl•ange in� m Einsteinkoe�zient in s � 1

526.5 19.0 36.8
575.8 17.4 14.6
1182.9 8.45 74.8
1429.2 7.00 151.6

Die entsprechenden Moden von C70 liegen im Bereich von 6 bis 26� m.

Schwarzk •orperartige W •armestrahlung

Studiert man die W•armestrahlung kleiner Cluster mit dem Durchmesserd, zeigt
sich, dass auch diese ein Spektrum mit der gleichen Temperaturabh•angigkeit wie
die Planck'sche Schwarzk•orperstrahlung abstrahlen, selbst wennd � � gilt. Die
einzige •Anderung durch Einbeziehung der Mie-Theorie besteht in einer •Anderung
des Vorfaktors. Die in Abb. 2.6 dargestellten Fits zeigen das f•ur die W•armestrahlung



10 Grundlagen und Motivation

von Laser-desorbiertem C60. Der Emissivit•atsfaktor � verringert sich proportional zu
d=� . F•ur C60 wurde dieser Faktor experimentell zu (4:5� 2:0)� 10� 5 bestimmt2 [12].
Auf Grund der Abh•angigkeit der Emissivit•at von Teilchengr•o�e und Wellenl•ange ist
davon auszugehen, dass sich f•ur C70 ein vergleichbarer Wert ergibt.

Wellenlänge (nm)

In
te

ns
itä

t
(b

el
. E

in
he

ite
n)

400 500 600 700 400 500 600 700

Abbildung 2.6: Schwarzk•orperartige W•armestrahlung von C60 [11]. Die gezeigten
Spektren sichtbaren Lichts wurden von Laser-desorbiertenFullerenen aufgenommen.
Die durchgezogenen Kurven sind die besten Anpassungen an das Schwarzk•orper-
spektrum mit der Temperatur als einzigem freien Parameter.

2.1.4 Thermionische Emission

Werden die Fullerene auf Temperaturen•uber 2000 K erhitzt, beginnen die so genann-
te thermionische Emission und die Abspaltung von C2-Bruchst•ucken, die dominie-
renden K•uhlmechanismen zu werden [11]. Der erstere Prozess, der im vorliegenden
Experiment zur Detektion der Fullerene genutzt wird, erlaubt eine Ionisation der
Fullerene mit Licht, dessen Energie unter den Ionisationsenergien von 7{8 eV [8]
liegt. Ding et al. haben die Ionisation von C60 und C70 durch einen kontinuierlichen
Argon-Ionen Laser untersucht [13]: Absorbiert ein Fulleren ein Photon, so zerfallen
die elektronischen Anregungen innerhalb von Pikosekundenin Vibrationszust•ande,
weil die diskreten Niveaus der elektronischen Anregungen mit den quasikontinuierli-
chen Vibrationsanregungen wegen der hohen Zustandsdichten stark gekoppelt sind.
Die Energie 
uktuiert innerhalb der Schwingungsmoden des aufgeheizten Molek•uls.
Werden viele Photonen nacheinander inkoh•arent absorbiert, steigt die Wahrschein-
lichkeit, dass die zu einem Zeitpunkt in einer Mode konzentrierte thermische Energie
zur Ionisation ausreicht; das Elektron wird gewisserma�enabgedampft.

2Dabei wurde als Radiusr = 3.5 �A gew•ahlt. � und r gehen in die entsprechenden Formeln nur
als Produkt ein.
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2.2 Dekoh •arenz

The only \failure" of quantum theory is its inability to prov ide a natural
framework that can accomodate our prejudices about the workings of
the universe. [14]

Die quantenmechanische Erkl•arung der nat•urlichen Vorg•ange beinhaltet zwei schein-
bar getrennte Prozesse: Die Entwicklung eines abgeschlossenen

"
Quantensystems\

verl•auft deterministisch und linear nach der Schr•odinger-Gleichung bis zum Zeit-
punkt der Messung. Von Neumann nennt dieses den

"
Prozess 2\ in seiner grund-

legenden Diskussion des Messprozess' von 1932 [15]. Wird nun in das betrachtete
System das Messger•at durch seinen quantenmechanischen Zustand einbezogen, kann
sich durch die Wechselwirkung nach Prozess 2 nur ein Zustandeinstellen, in dem
die verschiedenen Messergebnisse miteinander verschr•ankt sind. Ein solcher Zustand
kann unm•oglich als unkorrelierte Mischung alternativer M•oglichkeiten interpretiert
werden, wie er uns aus der allt•aglichen Erfahrung bekannt ist [14]. Erst von Neu-
manns Ad-hoc-Einf•uhrung eines nichtunit•aren und irreversiblen

"
Prozess 1\ l•ost das

Problem zumindest formal. Der Gesamtzustand aus System undMessger•at wird in
einen gemischten Zustand klassischer Wahrscheinlichkeiten •uberf•uhrt, was im Ein-
klang mit unseren Erfahrungen steht. Im Formalismus der Quantenmechanik wird
dabei durch Streichung der Nebendiagonalelemente die Dichtematrix des korrelier-
ten Zustands durch die so genannte reduzierte Dichtematrixersetzt.

2.2.1 Wechselwirkung mit der Umgebung

Der haupts•achliche und vielleicht auch einzige Mechanismus, der diese Reduktion
des Zustandsvektors physikalisch bewirkt, ist die f•ur eine vollzogene Messung unab-
l•assliche Ankopplung des Systems an seine Umgebung. Sind diezu den verschiedenen
Messergebnissen korrespondierenden Zust•ande der Umgebung orthogonal, f•uhrt die
Bildung eines beliebigen Erwartungswertes auf den Erwartungswert in dem durch
die reduzierte Dichtematrix beschriebenen Zustand. Die Messergebnisse werden da-
mit unkorreliert und k •onnen als klassische Wahrscheinlichkeiten interpretiertwer-
den [14].

Der im Wesentlichen einzige Mechanismus der in dem Experiment detektierten
Fullerene, an die Umgebung zu koppeln, besteht in der Absorption und Emission von
Photonen der Wellenl•ange� . Dadurch wird eine prinzipielle Beobachtung des Ab-
standsd zweier getrennter Pfade bis zu einer Genauigkeit von etwad = �

2 , der klas-
sischen Au
•osungsgrenze des Mikroskops, m•oglich. Unmittelbar am Beugungsgitter
sind zwei an der Beugung wesentlich beteiligte benachbartePfade um die Gitterkon-
stante d = 100 nm voneinander getrennt. Ein Photon kann diesen Abstand daher
au
 •osen, wenn es eine Wellenl•ange von maximal etwa 200 nm hat. Tritt ein solches
Photon mit dem Molek•ul in Wechselwirkung, w•ahrend sich dieses in einer Superpo-
sition zweier umd getrennter Aufenthaltsorte be�ndet, ist der Zustand durchdiese

"
Messung\ so gut lokalisiert, dass der•Uberlapp der den verschiedenen Orten zuge-

ordneten Wahrscheinlichkeitsamplituden vernachl•assigbar klein bleibt. Damit sind



12 Grundlagen und Motivation

die oben erw•ahnten Umgebungszust•ande orthogonal und der so genannte Kollaps
der Wellenfunktion ist eingetreten.

Doch auch Photonen, die nicht diese Bedingung

� � 2d (2.4)

erf•ullen, k•onnen bei hinreichenden Raten die Dekoh•arenz des Molek•ulzustandes
durch die so genannte Phasendi�usion bewirken. Wird ein Photon mit � > d =
j ~r � ~r 0j an einem Molek•ul gestreut, das in der Umgebung der Orte~r und ~r 0 eine
nichtverschwindende Wahrscheinlichkeitsamplitude hat,erh•alt die Dichtematrix des
Schwerpunktszustands� (~r;~r 0) als zus•atzlichen Faktor das Skalarprodukt aus den bei
~r und ~r 0 gestreuten Photonenzust•anden [16]. Dieses l•asst sich unter der Annahme
auswerten, dass die R•uckwirkung auf das Molek•ul vernachl•assigt werden kann, d.h.
dass die Streuung r•ucksto�frei erfolgt. F •ur Photonen, die der Bedingung (2.4) nicht
gen•ugen, gilt das immer, da sich diese Au
•osungsgrenze, wie in Anhang A.1 gezeigt,
im Teilchenbild als der Impuls•ubertrag, der nicht mehr zur Zerst•orung des Inter-
ferenzmusters f•uhrt, verstehen l•asst. Damit ergibt sich f•ur die Dichtematrix durch
exponentielle D•ampfung der Nebendiagonalelemente ein kontinuierlicher•Ubergang
zur reduzierten Dichtematrix [16]

� (~r;~r 0; t) = � (~r;~r 0; 0) e� � t (~r � ~r 0)2
: (2.5)

Die
"
Lokalisationsrate\3 ist durch

� :=
1

8� 2

Nv � e�

V
k2 (2.6)

gegeben, wobei� e� der totale Wirkungsquerschnitt ist undk und Nv=V Wellenzahl
und Teilchen
uss des lokalisierenden Teilchenstroms sind. Mit der De�nition

� :=
Nv � e�

V
; (2.7)

das sich nicht nur als Streu- sondern auch als Emissionsrateinterpretieren l•asst,
wird (2.5) auf die Dekoh•arenz durch Emission von Teilchen erweitert. Die D•ampfung
der Nebendiagonalelemente durch unterschiedliche zu Dekoh•arenz f•uhrende Prozes-
se i mit den dazugeh•origen Lokalisationsraten �i gehen als zus•atzliche Faktoren
e� � i t (~r � ~r 0)2

in die Reduktion der Dichtematrix ein. Damit gilt

� (~r;~r 0; t) = � (~r;~r 0; 0) e�
P

i
� i t (~r � ~r 0)2

: (2.8)

Interferenz wird ab einer charakteristischen r•aumlichen Trennung, der
"
Dekoh•arenz-

l•ange\

l(t) :=
1

p
8� t

(2.9)

3Diese Bezeichnung in Anf•uhrungsstrichen �ndet sich auch bei [16, 17]. � hat eigentli ch die
Dimension eines Teilchen
uss': Anzahl pro Zeit- und Fl•acheneinheit.
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unterdr•uckt, wobei l2 so de�niert ist, dass es f•ur ein Gau�-f •ormiges Wellenpaket zum
Schwankungsquadrat(x � x)2 wird [17].

Im Folgenden werden die Dekoh•arenzraten f•ur die Fullerene im vorliegenden
Experiment nach dieser Formel abgesch•atzt, um zu zeigen, dass die koh•arente Tren-
nung der molekularen Wellenfunktion weit gr•o�er als die Gitterkonstante sein kann.
Der Hauptteil der hier vorgestellten Rechnungen wurde zuerst von Markus Arndt
durchgef•uhrt.

Infrarot
uoreszenz

Die Schwingungsmoden zerfallen beim hei�en Molek•ul mit einer durch die Einstein-
koe�zienten A i gegebenen Rate, die als konstant angenommen werden kann, weil
die Infrarotemission der wenigen aktiven Moden nur zu einergeringen Abk•uhlung
innerhalb der betrachteten Zeitspannen von einigen Millisekunden f•uhrt. Einsetzen
der Werte aus Kapitel 2.1.3 ergibt f•ur C60 die Dekoh•arenzrate

� vib =
1

8� 2

X

i

A i k2
i = 2 � 1012 m� 2 s� 1: (2.10)

F•ur C70 ergibt sich analog4 ein um eine Gr•o�enordnung h•oher liegender Wert, �vib =
2 � 1013 m� 2 s� 1.

Emission von W •armestrahlung

F•ur die durch Emission von Schwarzk•orperstrahlung bewirkte Dekoh•arenz ergeben
sich vergleichbare Werte. Nach dem Stefan-Boltzmann-Gesetz ist die von einem
schwarzen K•orper der Emissivit•at � und der Fl•acheA abgestrahlte Leistung

P = � A � SB T4: (2.11)

F•ur ein gut 600 � C hei�es Fullerenmolek•ul ergibt sich eine Leistung von 2:4 � 10� 18

W, was einer abgestrahlten Energie von 0.08 eV w•ahrend einer typischen Flugzeit
von 6 ms entspricht. Diese Energie tr•agt z.B. das kurzwelligste Photon, das zwischen
Gitter und Detektor abgestrahlt werden kann, mit � = 15 � m. Es k•onnen auch
mehrere Photonen gr•o�erer Wellenl•ange abgestrahlt werden. Da � jedoch mitk2 �
skaliert und � = 1=k quadratisch in der Anzahl der Photonen ist, w•ahrend die
Rate nur proportional ist, wird � maximal f •ur ein einziges, m•oglichst kurzwelliges
Photon. Dessen Wellenl•ange liegt im Planck'schen Spektrum deutlich au�erhalb des
Maximalwertes, der bei T = 900 K am wahrscheinlichsten abgestrahlten Wellenl•ange
von 6� m, wodurch diese auch mit einer h•oheren Wahrscheinlichkeit als l•angerwellige
Photonen abgestrahlt wird. Mit einer Rate von einem Ereignis pro Flugzeit ergibt
sich

� bb =
1

8� 2

vk

LP

� 2�
�

� 2

= 4 � 1011 m� 2 s� 1: (2.12)

4Dies geschah unter der Annahme, dass die Einsteinkoe�zienten bei C70 in der gleichen Gr•o�en-
ordnung wie die von C60 liegen.
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Rayleigh-Streuung von externer W •armestrahlung

Die Umgebung auf Zimmertemperatur T = 300 K strahlt ein Schwarzk•orperspek-
trum mit einem Maximum bei � = 17 � m ab, was einer Energie von 0.1 eV ent-
spricht. Da die Fullerene sehr viel kleiner als diese Wellenl•ange sind, streuen sie die
Infrarotphotonen entsprechend der Theorie von Rayleigh. Die Molek•ule werden als
kleine Kugeln (Radiusr ) homogener Dielektrizit•at � = 4 betrachtet. Abb. 2.5 zeigt,
dass die Wahl dieses Wertes im fraglichen Frequenzbereich,der durch das ebenfalls
abgebildeten Planck-Spektrum bei Zimmertemperatur gegebenen ist, gerechtfertigt
ist. F•ur die daraus folgende Dekoh•arenzrate ergibt sich damit

� ext = 7!
34
� 3

� (9) c

 
kB T
�hc

! 9 � � � 1
� + 2

� 2

r 6 = 9 m � 2 s� 1; (2.13)

wobei � (x) die Riemann'sche Zetafunktion ist, die sich bei Integration •uber die
Boltzmann-Verteilung ergibt [17]. Das f•uhrt f •ur sich betrachtet auf eine De-
koh•arenzl•ange in der Gr•o�enordnung von Metern, weshalb die Dekoh•arenz durch
externe W•armestrahlung bei Zimmertemperatur zu vernachl•assigen ist.

Kollisionen

Neben der M•oglichkeit, dass die Kopplung mit dem elektromagnetischenFeld zu De-
koh•arenz f•uhrt, ist auch der Ein
uss der Streuung massiver Teilchen zubetrachten,
da auch diese Welcher-Weg-Information liefert.

Die in Kapitel 3.1.2 berechnete Dichte der Fullerene auf demoptischen Weg ist
so gering, dass Kollisionen untereinander dort unber•ucksichtigt bleiben k•onnen.

In Kapitel 3.1.1 wird die Teilchenzahldichte der Restgase bei einem typischen
Druck von p = 5 � 10� 7 mbar zu n = 1:2 � 1016 m� 3 abgesch•atzt. Auf dem Weg
L eines Fullerens be�nden sich daher im Durchschnittn � L = 0.07 Teilchen, also
tri�t im Durchschnitt jedes 14. Fulleren nach der Kollimati on auf ein Gasmolek•ul.
Dabei wurde als Sto�querschnitt� = � (r1+ r2)2 mit r1 + r2 = 1.2 nm nach typischen
Molek•ulradien angenommen [7]. Ein Restgasmolek•ul mittlerer Masse (z.B. N2) ist
nach der Maxwell-Verteilung etwa doppelt so schnell wie dieFullerene bei einer um
einen Faktor 30 kleineren Masse. Damit betr•agt der mittlere thermische Impuls 1/15
des Fullerenimpulses. Da durch die Kollimation das Verh•altnis von transversalem zu
longitudinalem Impuls auf 10� 5 verkleinert ist, reicht der Impuls•ubertrag f•ur die mei-
sten Sto�winkel und Abst•ande zum Detektor aus, das Fulleren aus der Reichweite
des Detektors zu sto�en. Daher kann davon ausgegangen werden, dass Dekoh•arenz
durch St•o�e mit dem Restgas keinen signi�kanten Ein
uss auf die gemessene Beu-
gungskurve hat.

Zusammenfassung

Insgesamt ergibt sich nach (2.8) eine Dekoh•arenzrate von

� = � vib + � bb + � ext = 2:6 � 1012 m� 2 s� 1; (2.14)
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wobei die Dekoh•arenz durch Infrarotemission f•ur Fullerene bei einer Temperatur von
T = 900 K dominiert und der Ein
uss der externen W•armestrahlung vernachl•assig-
bar ist. Das gleiche gilt f•ur C70, dort ergibt sich � = 1 :8 � 1013 m� 2 s� 1. Daraus
folgen Dekoh•arenzl•angen in der Gr•o�enordnung von Mikrometern, n•amlich

l = 3 � 10� 6 m; (2.15)

bzw. 1� 10� 6 m f•ur die relevanten Flugzeiten. Diese Werte erlauben den koh•aren-
ten Durchgang der Molek•ule durch mehr als einen Spalt im Gitter, ohne den die
gemessenen Kurven nicht als Interferenzmuster zu erkl•aren sind.

Dabei wurde jedoch nicht in Betracht gezogen, dass durchausnicht jedes Mo-
lek•ul auf seinem Weg durch die Anlage ein Photon abstrahlen muss. Zerf•allt f •ur
den dominierenden Prozess der Infrarotemission die Wahrscheinlichkeit p(t), dass in
einer Zeitspannet kein Photon abgestrahlt wird, mit e� A i t , multiplizieren sich die
Wahrscheinlichkeiten f•ur mehrere Zerf•alle i = 1; 2; ::: zu

p(t) = e�
P

i
A i t : (2.16)

Daher emittiert immerhin jedes f•unfte der Buckminsterfullerene kein Photon zwi-
schen Gitter und Detektor. F•ur die C70-Molek•ule ist jedoch dieser Anteil verschwin-
dend klein (� 10� 6).

2.2.2 Gravitation

Stellvertretend f•ur viele andere Dekoh•arenzvorstellungen soll nur eine Hypothese von
Penrose [18] erw•ahnt werden: Die GravitationswechselwirkungEG zwischen den bei-
den r•aumlich getrennten Anteilen der Wellenfunktion f•uhrt demnach zur Reduktion
des Zustands auf einer Zeitskala von

TG =
1

� G
=

h
EG

= h

 
Gm2

d

! � 1

=
hd

Gm2
; (2.17)

was f•ur die im Experiment relevante Separationd von mindestens 100 nm auf Zei-
ten in der Gr•o�enordnung von Jahrmilliarden f•uhrt. Damit kann die gravitations-
induzierte Dekoh•arenz nach diesem Schema f•ur das vorliegende Experiment getrost
vernachl•assigt werden werden.
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2.3 Materiewellenoptik

Die gr•o�te Kunst im Lehr- und Weltleben besteht darin, das Problemin
ein Postulat zu verwandeln, damit kommt man durch. [19]

2.3.1 Materiewellen

Die Planck'sche Beziehung
E = �h! (2.18)

f•uhrt dazu, mit einer Portion isolierter Masse der EnergieE ein periodisches Ph•ano-
men der Frequenz! zu assoziieren. Begibt sich der Beobachter in das Ruhesystem
dieser Masse, ergibt sich aus Einsteins relativistischer Energie im mit der Geschwin-
digkeit v bewegten System

E = 
mc 2 :=
mc2

p
1 � � 2

(2.19)

f•ur � := v=c= 0 die RuheenergieE0 = mc2 mit der Ruhemassem. Es l•asst sich ein
internes periodisches Ph•anomen beobachten, dass in Phase mit

e� i! 0 t (2.20)

schwingt, also die Frequenz

! 0 :=
mc2

�h
(2.21)

aufweist. Dabei ist t die Eigenzeit der Masse. Bewegt sich die Masse mit der Ge-
schwindigkeit v = �c relativ zum Beobachter, folgt aus der Lorentz-Transformation
t ! 
 (t � �

c x) der Schwingung (2.20)

e� i! 0 t ! e� i! 0 
 (t � �
c x) = ei(
 �

c ! 0x� 
! 0 t) =: ei (kx � !t ) ; (2.22)

dass die Bewegung eines K•orpers nach der speziellen Relativit•atstheorie zusammen
mit der Planck'schen Beziehung (2.18) zwangsl•au�g mit der Propagation einer Welle
assoziiert werden muss, deren Wellenzahl

k = 

�
c

! 0 =
�
c

! =
�
c

E
�h

=
�
c


mc 2

�h
=


mv
�h

=
p
�h

(2.23)

ist. Mit dem relativistischen Impuls p = 
mv ergibt sich im letzten Schritt auf die
gezeigte Weise die von de Broglie 1923 gefundene Beziehung5

p = �hk =
h
�

; (2.24)

5Zun•achst hatte er dieselbe Beziehung als Theorie f•ur Lichtteilchen, die eine kleine, mit der
Farbe korrespondierende Ruhemasse haben sollten, gefunden [20, 21].
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die analog zur Planck-Beziehung (2.18) eine Materie- mit einer Welleneigenschaft
verkn•upft. Eine andere direkte Folge der Gleichungen von Planck und Einstein ist,
dass das Produkt aus GruppengeschwindigkeitvGr := @!=@kund Phasengeschwin-
digkeit vPh := !=k der Materiewelle konstant ist, was man durch Umformen der
Einstein'schen Energiebeziehung zu! =

q
c2k2 + ! 2

0 erkennt:

vGr vPh = c2: (2.25)

F•ur die Phasengeschwindigkeit ergibt sich nach (2.23)

vPh :=
!
k

=
c
�

=
c2

v
: (2.26)

Damit l •asst sich die Gruppengeschwindigkeit der Welle als die Schwerpunktsge-
schwindigkeit des Teilchens identi�zieren. Da beide Geschwindigkeiten sich stets
unterscheiden, zeigen Materiewellen immer dispersives Verhalten, d.h. ein Wellen-
paket dehnt sich bei der Propagation aus.

Betrachtet man den nichtrelativistischen Limes kleiner Geschwindigkeiten6 durch
Entwickeln von p und E um � = 0, erh•alt man f•ur die Wellenzahl

k =
mv
�h

(2.27)

und f•ur die Frequenz

! =
E
�h

=
1
�h

�

mc2 +
1
2

mv2
�

= ! 0 +
�hk2

2m
: (2.28)

Die Ruhefrequenz! 0 geht in die im Folgenden betrachteten Gleichungen nur als
konstanter Phasenfaktor ein. Daher kann diese ohne•Anderung der Ergebnisse fal-
lengelassen werden, indem die Ersetzung

! ! ! =
�hk2

2m
(2.29)

durchgef•uhrt wird.
Durch Betrachtung des •Ubergangs von der geometrischen Optik auf die Wel-

lenoptik, den er als analog zum•Ubergang von der klassischen Mechanik auf die
Mechanik der Materiewellen annahm, gelangte Schr•odinger 1926 zu dem Postulat
seiner Di�erentialgleichung

Ĥ = Ê ; (2.30)

wobei  die Materiewelle ist, die im kr•aftefreien Raum in Phase mit einer ebe-
nen Welle (2.22) ist. Die Propagation der Materiewelle wirddurch die Schr•odinger-
Gleichung auch im potenzialerf•ullten Raum richtig beschrieben. Der Hamilton-
Operator Ĥ besteht dann nicht nur aus dem Operator der kinetischen Energie,
sondern beinhaltet auch das Potenzial.̂E ist der Energie-Operator, dessen Eigen-
wert die Energie der Materiewelle ist.

6Im vorliegenden Experiment betragen die h•ochsten Geschwindigkeiten wenige Hundert m/s,
daher gilt � � 10� 6 � 1.
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2.3.2 Molek •uloptik

Der Hamilton-Operator f•ur die Elektronen e und Kerne n eines Molek•uls in einem
externen PotenzialV l•asst sich ausdr•ucken als

Ĥ = Te + Tn + Vee + Vnn + Ven + V; (2.31)

wobei dieT die Operatoren der kinetischen Energie und dieV mit Indizes die Cou-
lombenergien zwischen allen Elektronen und Kernen bezeichnen. Die Bestimmung
der Eigenzust•ande eines solchen Hamilton-Operators ist im Allgemeinen analytisch
nicht m•oglich, aber der gro�e Massenunterschied zwischen Elektronen und Kernen
gestattet eine getrennte Behandlung der Dynamik von Kernenund Elektronen. Dies
erlaubt eine Berechnung der station•aren Zust•ande des Molek•uls mit st•orungstheore-
tischen Methoden. Die Translationsbewegung des Molek•uls l•asst sich vollst•andig und
in Strenge nur von der Schr•odinger-Gleichung f•ur die Kerne separieren [22]. Aber
auch f•ur das Gesamtsystem k•onnen Schwerpunktsbewegung und innere Dynamik
als entkoppelt betrachtet werden, wenn eine gegenseitige Beein
ussung, etwa durch
die Emission oder Absorption eines Photons, vernachl•assigt werden kann. In Kapi-
tel 2.2 wird gezeigt, dass der Ein
uss der Evolution des internen Zustands auf die
Schwerpunktspropagation unter den gegebenen experimentellen Bedingungen weit-
gehend vernachl•assigt werden kann. Daher ist die Dynamik des Schwerpunkts im
Wesentlichen durch eine gew•ohnliche Einteilchen-Schr•odinger-Gleichung

�
�h2

2m
r 2 (~r; t) + V(~r; t)  (~r; t) = i �h

@
@t

 (~r; t) (2.32)

gegeben, wobeim die Gesamtmasse des Molek•uls ist. F•ur ein zeitunabh•angiges Po-
tenzial V (~r ), das keine •Uberg•ange zu anderen internen Zust•anden induziert, l•asst
sich die Zeitabh•angigkeit von der Wellenfunktion separieren [23]. Durch die Erset-
zung  (~r; t) !  (~r )ei E

�h t mit E = const und der De�nition

kV (~r )2 :=
2m
�h2 (E � V(~r )) (2.33)

erh•alt man eine formale Analogie zur Helmholtz-Gleichung aus der klassischen Op-
tik [24]

(r 2 + k2
V (~r ))  (~r) = 0 ; (2.34)

wodurch der AusdruckMolek•uloptik gerechtfertigt ist. Im vorliegenden Experiment
wird jedoch V noch nicht im Sinne eines

"
optischen Potenzials\ benutzt, d.h. um

Brechungserscheinungen gezielt hervorzurufen. Die untersuchten optischen E�ekte
(Beugung am Gitter) resultieren im Wesentlichen aus der Wahl geeigneter Rand-
bedingungen f•ur  (~r; t), dessen Propagation senkrecht zur Gravitation frei ist. Der
wesentliche Unterschied zwischen der Optik des Lichts und der massiver Teilchen
besteht in der Dispersionsrelation, die Frequenz! und Wellenzahl k einer Wel-
le zueinander in Beziehung setzt. F•ur masselose Quanten ist! = ck linear in k,
w•ahrend aus Gleichung (2.33) auch bei potenzialfreier Ausbreitung des Teilchens
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eine im Wesentlichen quadratische Abh•angigkeit folgt, die zu Dispersion f•uhrt. Ein
anderer wichtiger Unterschied besteht darin, dass massiveTeilchen keine konstante
Geschwindigkeit haben. Das f•uhrt dazu, dass die•Uberlegungen zu den Koh•arenzei-
genschaften von Licht sich nicht direkt auf Materiewellen•ubertragen lassen.

2.3.3 Wellenfunktion des Schwerpunkts

Die Ausbreitung der Fullerene im besprochenen Experiment ist nur in der vertika-
len z-Richtung nicht kr•aftefrei: Die Molek•ule werden von der Schwerkraft mit dem
in guter N•aherung linearen PotenzialV (z) = mgz (mit der Fallbeschleunigungg)
angezogen. In der longitudinalen (x) und transversalen Richtung senkrecht zur Gra-
vitation ( y) ist die Bewegung frei. Die Schr•odinger-Gleichung (2.32) lautet damit

�
�h2

2m
r 2 (~r; t) + mgz (~r; t) = i �h

@
@t

 (~r; t): (2.35)

Die allgemeinste L•osung dieser Di�erentialgleichung ist eine Superpositionebener
Wellen in den kr•aftefreien Richtungenx und y. In z-Richtung ergeben sich Wellen,
deren Ortsabh•angigkeit durch eine L•osung Ai (u) der Airy'schen Di�erentialglei-
chung Ai 00(u) = zAi (u) gegeben ist, wobei das Argumentu eine lineare Funktion
von z ist (siehe Anhang A.2):

 (~r; t) =
Z d3k

(2� )3 a(~k) Ai

 
z � �k 2

z

� 1=3

!

ei (kx x+ ky y� �hk 2

2m t ) (2.36)

(mit � := �h2

2m2 g). Ist der Impulszustand alsa(~k) = ax (kx)� ay(ky)� az(kz) darstellbar,
faktorisiert auch die Ortsdarstellung:

 (~r; t) =  x (x; t ) �  y(y; t) �  z(z; t)

=
Z dkx

2�
ax (kx ) ei (kx x� �hk 2

x
2m t ) � (2.37)

Z dky

2�
ay(ky) ei (ky y�

�hk 2
y

2m t ) � (2.38)
Z dkz

2�
az(kz) Ai

 
z � �k 2

z

� 1=3

!

e� i �hk 2
z

2m t (2.39)

2.3.4 Wellenpakete

Die Molek•ule erhalten im Ofen durch St•o�e mit anderen Fullerenen einen isotrop
verteilten Impuls, der in longitudinaler Richtung f•ur die nachgewiesenen Molek•ule
um �hk0 zentriert liege. Die Unsch•arfe � k in dieser Richtung h•angt •uber die Heisen-
berg'sche Unsch•arferelation

� x � k �
1
2

(2.40)

mit der Genauigkeit der prinzipiellen Lokalisierbarkeit � x der Molek•ule durch die
Sto�prozesse zusammen. Eine genaue Kenntnis der Impulswellenfunktionen dieser
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Elementarereignisse mit der Breite �k(Ofen) w•urde ein Ausrechnen der Wellenfunk-
tion im Raum gestatten. Unter der Annahme, dass die Wellenfunktion Gau�-f •ormig
und dass � x von der Gr•o�enordnung des Molek•uldurchmessers sei, l•asst sich die
longitudinale Ausdehnung eines Wellenpakets am Beugungsgitter zu einer Gr•o�en-
ordnung von Millimetern absch•atzen (Anhang A.3). Die zeitliche Vergr•o�erung eines
Wellenpaketes ist jedoch eine in einem nicht zeitaufgel•osten interferometrischen Ex-
periment nicht zug•angliche Messgr•o�e [25, 26]. Der Grund besteht darin, dass ein
um einen Impuls �hk0 6= 0 zentriertes Wellenpaket im Impulsraum durch eine Ent-
wicklung nach bei freier Bewegung ebenen Wellen ein im Raum oszillierendes Wel-
lenpaket wird, dessen Einh•ullende sich mit der Gruppengeschwindigkeit�hk0

m bewegt.
Die Fourier-Komponenten der Welle mit einem gr•o�eren (kleineren) Impuls als �hk0

bewegen sich schneller (langsamer) als das Zentrum. Das hatnicht nur ein Zer
ie�en
des Wellenpaketes zur Folge, sondern bewirkt auch eine Asymmetrie der Oszillation:
die Wellenl•ange ist umgekehrt proportional zum Impuls, daher werden, wie in Abb.
2.7 gezeigt, die langsamen Anteile gedehnt und die schnellen gestaucht. Wird nun ein

Ort

Zeit

Abbildung 2.7: Dispersion eines freien Materiewellenpakets. Gezeigt sind das Abso-
lutquadrat (blau) und der Realteil (rot) der Wellenfunktion.

Wellenpaket in einem Interferometer koh•arent in zwei gleiche Anteile aufgespalten
und mit einer Wegdi�erenz versehen wieder zur•Uberlagerung gebracht, ist der•Uber-
lapp der beiden Anteile noch keine hinreichende Bedingung f•ur die Beobachtbarkeit
von Interferenz in einem Experiment ohne Zeitau
•osung. Die Superposition der Au-
�enzonen der beiden Wellenpakete mit stark unterschiedlichen Frequenzen in Raum
und Zeit f•uhrt zwar zu Schwebungen. Diese mitteln sich jedoch in einemstation•ar
Ereignisse summierenden Experiment heraus, wenn die Wegdi�erenz gr•o�er ist als
die Ausdehnung des Wellenpaketes zum Zeitpunkt der Pr•aparation. Das l•asst sich
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einsehen, indem man die Wahrscheinlichkeitsdichte
R
dx j (x0; t) +  (x; t )j2 zweier

um x � x0 =: � = const gegeneinander verschobener Wellenpakete ausrechnet. Der
Interferenzterm Z

dx  � (x � � ; t)  (x; t ) (2.41)

verliert im Allgemeinen seine Zeitabh•angigkeit [23], daher ist das Interferenzmuster
unabh•angig von der Verbreiterung der Wellenpakete. F•ur ein Wellenpaket aus einer
Gau�-f •ormigen Impulsfunktion um k0 mit der Unsch•arfe � k (halbe e� 1=4-Breite7)
gilt explizit [23]

Z
dx  � (x � � ; t)  (x; t ) =

1
4

e� � k 2

2 � 2 � ik 0 � : (2.42)

Die halbe e� 1=4-Breite der Einh•ullenden, die proportional zum Kontrast (visibility)
ist, wird •ublicherweise als Koh•arenzl•ange

lcoh :=
1

p
2 � k

(2.43)

bezeichnet [23].
Eine Gr•o�e wie � k(Ofen) ist jedoch im vorliegenden Experiment etwa durch Mes-

sung der daraus resultierenden Koh•arenzl•ange nicht beobachtbar, da in der Quel-
le keine identischen Zust•ande pr•apariert werden, sondern ein Ensemble•ahnlicher
Zust•ande. Das Ergebnis einer Messung wird sowohl durch die Eigenschaften der mi-
kroskopischen Ereignisse (St•o�e, die einen Impulszustanda~k0

(~k) zur Folge haben)
als auch durch die Ensembleeigenschaften bestimmt.

2.3.5 Koh •arenz

Longitudinale Koh •arenz

In longitudinaler Richtung (x) ist das Ensemble durch die Verteilungp(k0)dk0

der Impulse k0 in x-Richtung gegeben. Zur Bestimmung der longitudinalen
Koh•arenzl•ange wird die Autokorrelationsfunktion

�( x; t; x 0; t0) :=  � (x0; t0)  (x; t ) (2.44)

berechnet, die den Koh•arenzgrad eines Wellenfeldes unter Ber•ucksichtigung des En-
semblemittels(:::) :=

R
dk0 p(k0) ( :::) beschreibt [27]. Setzt man f•ur  (x; t ) die Ent-

wicklung (2.37) ein, wobei der Indexx unterdr•uckt und der Impulszustand zur Ver-
deutlichung der Abh•angigkeit zun•achst um den Indexk0 erg•anzt wird, erh•alt man

�( x; t; x 0; t0) =
Z

dk0 p(k0)
Z dk0

2�
a�

k0
(k0) e� i (k0x0� �hk 02

2m t0)
Z dk

2�
ak0(k) ei (kx � �hk 2

2m t )

=
Z dk0

2�

Z dk
2�

Z
dk0 p(k0) a�

k0
(k0) ak0(k)

| {z }

a� (k0) a(k)

ei (� k0x0+ �hk 02

2m t0+ kx � �hk 2

2m t ) :(2.45)

7Alle in der vorliegenden Arbeit benutzten De�nitionen f •ur die Breite einer Gau�'schen Glocken-
kurve sind in Abb. A.3 zusammengefasst.
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Dabei gilt f•ur a� (k0) a(k), dass die Diagonalelemente

wk(k) := a� (k) a(k) = ja(k)j2 (2.46)

dem aus der Flugzeitmessung ermittelten Wellenzahlspektrum wk(k) des Moleku-
larstrahls entsprechen [28]. F•ur thermische Quellen k•onnen ak0 (k) und ak0 (k0) als
statistisch unabh•angig angenommen werden [27], da die St•o�e hochgradig ungeord-
net erfolgen und die Breite � k(Ofen) eines Elementarereignisses zu vernachl•assigen
ist gegen die Breite (3.38)

� k(Ensemble) = 4 � 1011 m� 1 (2.47)

der in Kapitel 3.1.6 bestimmten thermischen Verteilung. Damit rechtfertigt sich der
Ansatz [27]

� (k; k0) = � (k; k) � (k � k0) = wk(k) � (k � k0); (2.48)

in dem wegen der Orthogonalit•at der Delta-Funktion gilt, dass a� (k0) a(k) mit der
Dichtematrix � (k0; k) identi�ziert werden kann. Dieser Ansatz wird auch durch ex-
perimentelle Befunde von Rubenstein et al. unterst•utzt, deren Messungen an ther-
mischen Natrium-Strahlen die Abwesenheit von Nebendiagonalelementen der Dich-
tematrix zeigen [29]. Eingesetzt in die Autokorrelationsfunktion (2.45) folgt

�( x; t; x 0; t0) =
Z dk0

2�

Z dk
2�

wk(k) � (k � k0) ei (� k0x0+ �hk 02

2m t0+ kx � �hk 2

2m t )

=
Z dk

2�
wk(k) e

i
�

k(x� x0)� �hk 2

2m (t � t0)
�

: (2.49)

Daraus ergibt sich die r•aumliche Koh•arenz �( x; t; x 0; t), die das Ensemblemittel des
Interferenzterms (2.41) ist, als die Fourier-Transformation der Impulsverteilung des
Ensembles:

�( x; t; x 0; t) = �( x � x0) =
Z dk

2�
wk(k) eik (x � x0) : (2.50)

Mit dem gemessenen k-Spektrum (3.37) erh•alt man die in Abb. 2.8 gezeigte Kurve.
Daraus erh•alt man durch den Vergleich mit einer Gau�'schen Glockenkurve nach
der De�nition (2.43) eine longitudinale Koh•arenzl•ange von

l (1)
k = 1:7 � 10� 12 m (2.51)

ab.

Anschaulicher l•asst sich eine longitudinale Koh•arenzl•ange auch direkt aus der
Breite

k2 � k1 = 2�
� 1

� 2
�

1
� 1

�

(k2 > k 1) (2.52)

des Wellenzahlspektrums des Ensembles unter der Annahme der sph•arischen Aus-
breitung von Ensemble-Wellenpaketen ableiten. Dazu betrachtet man die Propaga-
tion zweier Komponenten mit den Wellenl•angen� 1 und � 2 von der QuelleQ entlang
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Abbildung 2.8: R•aumliche Koh•arenz �( x � x0) in longitudinaler Richtung. Gezeigt
sind der Absolutbetrag (blau) und der Realteil (rot) der Autokorrelationsfunktion.

zweier getrennter Pfade �1 und � 2 zum Detektor P, wie in Abb. 2.9 gezeigt. Die
L•ange der beiden Pfade unterscheide sich um einen Betrag �l 6= 0 und f •ur die Welle
1 sei die Bedingung f•ur konstruktive Interferenz erf•ullt, d.h. es gilt

� l
� 1

= n; (2.53)

wobein eine ganze Zahl ist. De�niert man die Koh•arenzl•ange z.B. so, dass die Anzahl
der in � l passenden Wellenl•angen von Welle 2 geraden + 1

2 ist, dann interferieren
beide Wellenz•uge am Aufpunkt P gerade destruktiv. Damit ist der Wegunterschied
gro� genug, das Interferenzmuster zu zerst•oren. Es gilt also f•ur diese De�nition der
Koh•arenzl•ange:

lk
� 1

= n und
lk
� 2

= n +
1
2

: (2.54)

Die Subtraktion dieser beiden Gleichungen f•uhrt mit (2.52) auf

lk
� 1

� 2
�

1
� 1

�

= lk
(k2 � k1)

2�
=

1
2

: (2.55)

Damit folgt
lk =

�
k2 � k1

: (2.56)

W•ahlt man f•ur k2 � k1 z.B. die volle Breite bei halbem Maximum (FWHM)
der longitudinalen Geschwindigkeitsverteilung, ergibt sich f•ur die longitudinale
Koh•arenzl•ange

l (2)
k = 2:3 � 10� 12 m: (2.57)
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Abbildung 2.9: Beschr•ankung der longitudinalen Koh•arenz durch die endliche Breite
des Wellenl•angenspektrums.

Der Grund f•ur den Unterschied zwischen (2.51) und diesem Wert liegt in der Freiheit
der De�nitionen der k-Breite und der Bedingung f•ur hinreichende Zerst•orung des
Interferenzmusters.

Transversale Koh •arenz

Bevor die durch die Kollimation gegebenen Koh•arenzeigenschaften des Molekular-
strahls in transversaler Richtung (y) untersucht werden, stellt sich die Frage, ob
die kurze longitudinale Koh•arenzl•ange die transversale beschr•anken k•onnte. Das
w•are der Fall, wenn die transversale Separation zweier Pfadeam Gitter einen
L•angenunterschied der Pfade zur Folge h•atte, der gr•o�er ist als die longitudinale
Koh•arenzl•ange. Dazu wird, wie in Abb. 2.10 skizziert, der k•urzeste optische Pfad
zwischen QuelleQ und Detektor P mit einem l•angeren Pfad, der am GitterG die
transversale Entfernungl zur AchseQP hat, verglichen. Der Wegunterschied zwi-
schen beiden Pfaden �l setzt sich aus zwei Anteilen zusammen, �lQ auf der Seite
der Quelle Q und � lP auf der Seite des DetektorsP. Mit dem Satz des Pytha-
goras lassen sich die beiden rechtwinkligen Dreiecke•uber den L•angenLQ und LP

auswerten, was auf das Gleichungssystem

� l = � lQ + � lP
(LQ + � lQ)2 = L2

Q + l2

(LP + � lP )2 = L2
P + l2 (2.58)

f•uhrt. Au
 •osen nachl ergibt

l =

q
� l (� l + 2LQ)(� l + 2LP )(� l + 2( LQ + LP ))

2(� l + LQ + LP )
(2.59)
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Abbildung 2.10: Beschr•ankung der transversalen Koh•arenz durch eine endliche lon-
gitudinale Koh•arenzl•ange.

�

vu
u
t 2 � l L Q LP

LQ + LP
= 1:09

p
� l m1=2; (2.60)

wobei (2.60) das erste Glied der Entwicklung vonl(� l) um � l = 0 ist, also f•ur
� l � LQ;P in guter N•aherung g•ultig ist. Setzt man f•ur � l die kleinere Koh•arenzl•ange
(2.51) ein, ergibt sich eine durchlk beschr•ankte transversale Koh•arenzl•ange von
mindestens

l (1)
? = 1:4 � 10� 6 m: (2.61)

Die transversale Koh•arenzl•ange folgt wie die longitudinale aus der Ensemble-
Verteilung des Impulses [30]. Die Impulsverteilung in transversaler Richtung wurde
nicht gemessen, aber l•asst sich aus der Geometrie und der Messung der longitudina-
len ableiten. Dazu betrachtet man den Molekularstrahl, derwie in Abb. 2.11 gezeigt,
durch zwei SpalteS1 und S2 kollimiert wird. Die transversale Impulsverteilung8

ja(k)j2 bei Spalt 2 kann auf Grund der kleinen Wellenl•ange von Pikometern in
der klassischen N•aherung bestimmt werden, d.h. die Propagation der Molek•ule ent-
spricht den Trajektorien klassischer Partikel. Die Maximalwerte � kmax sind damit
durch die h•ochste erreichbare Transversalgeschwindigkeit

v?
max =

1
2 (s1 + s2)

Verweildauer zwischenS1 und S2
=

s1 + s2

2
vk

LS
(2.62)

8k ohne Index ist jetzt die y-Komponente des Impulses.
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Abbildung 2.11: Die Geometrie der KollimationsspalteS1 und S2. Die beiden Di-
mensionen sind um vier Gr•o�enordnungen zueinander verzerrt.

begrenzt und h•angen ihrerseits von der breit verteilten longitudinalen Geschwindig-
keit vk linear ab:

kmax =
m v?

max

�h
=

m
�h

s1 + s2

2LS
vk =: � v k: (2.63)

F•ur eine feste Geschwindigkeitvk ergibt sich bei gleichgro�en Spaltens1 = s2 f•ur
die Impulsverteilung als Funktion der transversalen Koordinate das Bild der Faltung
zweier gleich breiter Rechteckfunktionen, d.h. lineares Ansteigen der Intensit•at bis
beide Rechtecke•ubereinander liegen und danach lineares Abfallen. Unter Beachtung
der Normierungsbedingung (A.16) ergibt sich ein Dreieck der Fl •ache 2� :

javk
(k)j2 = 2�

8
>><

>>:

1
kmax

+ k
k2

max
f•ur 0 > k � � kmax

1
kmax

� k
k2

max
f•ur 0 � k < k max

0 sonst

= 2�

8
>>><

>>>:

1
� v k

+ k
� 2 v2

k
f•ur 0 > k � � � v k

1
� v k

� k
� 2 v2

k
f•ur 0 � k < � v k

0 sonst

: (2.64)

Eine Messung der transversalen Impulsverteilung hinter Spalt 2 w•urde das Ensem-
blemittel javk

(k)j2 :=
R
dv wv(v) jav(k)j2 ergeben. In Abb. 2.12 (a) ist das Ensem-

blemittel und die Verteilung f•ur eine feste Longitudinalgeschwindigkeit dargestellt.
Die transversale Koh•arenzl•ange ergibt sich analog zu der longitudinalen aus der
r•aumlichen Autokorrelationsfunktion [30]

�( y; y0) = �( y � y0) =
Z dk

2�
ja(k)j2 eik (y� y0)

=
Z dk

2�

Z
dvk w(vk) javk

(k)j2 eik (y� y0)

= 2
Z

dvk w(vk)
1 � cos

�
�v k(y � y0)

�

� 2v2
k(y � y0)2

; (2.65)

wobei die Integration im k-Raum •uber das Dreieck im letzten Schritt analytisch
ausgef•uhrt wurde, was auf eine reelle Funktion f•uhrt. Abb. 2.12 (b) zeigt das Er-
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(a) (b)

Abbildung 2.12: In (a) ist die Verteilung des transversalen Impulses bei Spalt 2 bei
gleichgro�en Kollimationsspalten f•ur das Ensemblemitteljavk

(k)j2 blau dargestellt.
Zum Vergleich ist die Verteilungja191 m=s(k)j2 f•ur die wahrscheinlichste Longitudinal-
geschwindigkeit rot eingezeichnet. In (b) ist die Autokorrelationsfunktion in trans-
versaler Richtung (blau) gezeigt. Zum Vergleich ist die Fourier-Transformation der
dreieckigen Impulsverteilung f•ur die wahrscheinlichste Longitudinalgeschwindigkeit
rot gezeichnet.

gebnis der numerischen Mittelung•uber das Ensemble. Die halbee� 1=4-Breite des
Kontrastes ist wieder die Koh•arenzl•ange. Damit ergibt sich

l (2)
? = 1:1 � 10� 7 m: (2.66)

Der Vergleich mit (2.61) zeigt, dass die transversale Koh•arenzl•ange nicht durch
die longitudinale beschr•ankt wird. Die Kollimation f •uhrt zu einer sehr schmalen
koh•arenten Ausleuchtung des Gitters in der Gr•o�enordnung der Gitterkonstanten
d = 10� 7 m. Daher erwartet man eher typische Doppel- oder Dreifachspaltbeugung
als Beugung am Gitter.

2.3.6 Beugung

Es wurden zwei verschiedene Ans•atze zur theoretischen Beschreibung des Beugungs-
musters verfolgt. Beide ber•ucksichtigen die endliche Au
•osung des Detektors und die
sich durch die endliche Kollimation und die Breite der Wellenl•angenverteilung erge-
benden Koh•arenzverluste. Dazu wird das Beugungsmuster, dass f•ur Molek•ule einer
konstanten de Broglie-Wellenl•ange gemessen w•urde, durch das Integral

Z
d� w � (� ) (2.67)

•uber die Wellenl•angenverteilung (3.36) im Ensemble gemittelt. Die Kollimation be-
wirkt eine transversale Koh•arenzl•ange, die wenigen Gitterkonstantend entspricht.
Daher ist das Beugungsmuster f•ur eine konstante Wellenl•ange durch den Ausdruck
f•ur die Beugung ann Gitterstrichen in der Fraunhofer-N•aherung

I G(p; � ) = I 0

0

@
sin

�
�b
�

p
L GP

�

�b
�

p
L GP

1

A

2
sin2

�
n �d

�
p

L GP

�

sin2
�

�b
�

p
L GP

� (2.68)
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aus der klassischen Optik gegeben [31]. Dabei bezeichnetb die Breiten der Einzel-
spalte des Gitters undp die Position des Detektors im AbstandLGP zum Gitter.
Die Kollimation wird auf zwei Weisen ber•ucksichtigt: Einerseits durch Wahl eines
kleinen n (2 oder 3), so dass die koh•arent ausgeleuchtete Breite der transversalen
Koh•arenzl•ange entspricht, und andererseits durch Einbeziehen einergeometrischen
Verbreiterung. Dazu bietet sich die Messung des kollimierten Molek•ulstrahls oh-
ne Gitter c(p) an, die sich z.B. als Glockenkurve parametrisieren l•asst (vgl. Abb.
3.18 (b)). Faltung dieser Funktion mit der Beugungskurve beinhaltet gleichzeitig
die Wirkung der endlichen Au
•osung des Detektors, denn diese l•asst sich ebenfalls
als Faltung mit der Detektorbreite verstehen, die inc(p) bereits enthalten ist. Damit
ergibt sich insgesamt f•ur die theoretisch erwartete Intensit•at

I (1) (p) =
Z

d� w � (� )
Z

d� I G(�; � ) c(p � � ): (2.69)

Ein Problem dieses Ansatzes liegt in der Verwendung des Ausdrucks f•ur die Gitter-
beugung (2.68). Erstens werden bei der Herleitung vonI G der Einfall von senkrecht
auf das Gitter tre�enden ebenen Wellen vorausgesetzt. Diese Annahme ist nicht ge-
rechtfertigt, weil die D•use des Ofens viel gr•o�er als der erste Kollimationsspalt ist,
weswegen nicht-senkrechte Einfallsrichtungen nicht vernachl•assigt werden k•onnen.
Zweitens bricht die Fraunhofer-N•aherung zusammen, wenn das Beugungsbild in das
durch

L �
x2

�
(2.70)

gegebene Nahfeld beiL r•uckt [32], wobeix die Gr•o�e der beugenden Struktur ist.
F•ur den vorliegenden Aufbau hei�t das, dass die ein einzelnesFullerenmolek•ul be-
schreibende Welle das Gitter bis zu einer Breite von

p
LGP � , also unter zwei Mi-

krometern, koh•arent ausleuchten darf, damit die Beugung im Fraunhofer-Regime
korrekt beschrieben werden kann. Doch muss diese Voraussetzung nicht gegeben
sein. Es l•asst sich sogar zeigen, dass es eine sinnvolle Sichtweise ist, die Materie-
wellen aus dem Ofen als inkoh•arente Mischung monochromatischer, ebener Wellen
zu betrachten [33]. Daher ist eine Theorie zu verwenden, diedie M•oglichkeit zur
Nahfeldbeugung beinhaltet. Dazu bietet sich ein Ansatz an,der sich f•ur die Be-
schreibung von Neutronenbeugung bew•ahrt hat und nur von Grundprinzipien aus-
geht [34]. Er besteht darin, dass die Beitr•age aller Teilwellen in der Detektorebene
integriert werden, um dort die Intensit•at zu erhalten. Man nimmt zun•achst an, dass
der erste Kollimationsschlitz der Breites1 von einer ebenen Welle beschienen wird.
Das l•asst sich mit dem Huygens'schen Prinzip als Ausbreitung vonKugelwellen ent-
lang der Spalt•o�nung sehen. Die •Ubergangswahrscheinlichkeit, von einem Punkts
in der •O�nung von Schlitz 1 zu einem Punkt p beim Detektor zu gelangen, ist das
Absolutquadrat der durch die Kugelwelle gegebenen•Ubergangsamplitude

�
�
�
�
1
r

ei (kr � !t )
�
�
�
�

2

: (2.71)

Dabei ist r die L•ange des Pfades. Steht ein Beugungsgitter zwischen den beiden
Punkten, l•asst sich die Feynman'sche Integration•uber alle m•oglichen Wege para-
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metrisieren, indem nach Abb. 2.13•uber alle geraden PfadeS1G und GP summiert
wird [35]. Damit ist die •Ubergangswahrscheinlichkeit durch eine Summe in Schrit-

x

y

Q

P

LSG

GS1 S2

LGP

s pg

Abbildung 2.13:Schema der Pfade durch das Beugungsgitter. Die koh•arente Summe
der rot gezeichneten Pfade(Superposition der Wahrscheinlichkeitsamplituden) stellt
die •Ubergangsamplitude dar.

ten von d •uber die Gitter•o�nungen bei g0 gegeben,•uber die jeweils der Einzelspalt
integriert wird. Dabei w•urde sich die Summation•uber die •O�nung von Schlitz 2
erstrecken, wenn die Entfernung zwischen dem zweiten Kollimationsschlitz und dem
Gitter, die im Exeriment etwa 10 cm betr•agt, vernachl•assigbar w•are. Die Gegeben-
heiten der vorliegenden Geometrie werden exakt ber•ucksichtigt, wenn mans2 nach
Abb. 2.14 durch eine e�ektive Schlitzbreitese�

2 ersetzt.

�
�
�
�
�
�
�
�

se�
2
2X

g0= �
se�

2
2

g0+ b
2Z

g0 � b
2

1
r (s; g; p)

ei (kr (s;g;p)� !t )dg

�
�
�
�
�
�
�
�

2

(2.72)

Die Pfadl•ange ist nach dem Satz des Pythagoras durch

r (s; g; p) =
q

L2
SG + ( g � s)2 +

q
L2

GP + ( p � g)2 (2.73)

gegeben. Alle Ortsvariablens, g und p sind kleiner als etwa 10� 4 m. Daher l•asst sich
in der Fresnel-N•aherung die Entwicklung des Exponenten

ik
p

L2 + x2 � ikL + i
kx2

2L| {z }
< 103

� i
kx4

8L3
| {z }

< 10� 6

(2.74)

nach dem zweiten Term abbrechen. Der dritte Term ist vernachl•assigbar gegen den
zweiten und kann, da er viel kleiner als von der Gr•o�enordnung Eins ist, auch das
Vorzeichen des Phasenfaktors nicht umdrehen. Der erste Term ist ebenso wie die
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Q
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s1 s2 s eff
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Abbildung 2.14: Die wirkliche Breite von Schlitz 2 ist durch den Ausdrucks2 =
1

L SG
(LS se�

2 � LS2G s1) gegeben.

Zeitabh•angigkeit konstant in g und s und f•allt daher aus dem Betragsquadrat. Das
Integral l•asst sich analytisch auswerten, wenn man auch noch den Amplitudenfaktor
1=r streicht. Der Wegunterschied langer und kurzer Pfade betr•agt nur Nanometer
und die durch den Amplitudenfaktor bewirkte relative •Anderung von 10� 9 recht-
fertigt auch diese N•aherung. Koh•arente Summation•uber alle Elementarwellen im
EingangsschlitzS1 und Faltung mit der Au
 •osungsfunktionf (p) des Detektors er-
gibt den vollst•andigen Ausdruck f•ur die Intensit•at am Detektor bei senkrechtem
Einfall ebener Wellen:

I (p) = I 0

Z
d� f (p � � )

Z
d� w � (� )

�
�
�
�
�
�
�
�

s1
2Z

� s1
2

ds
X

g0

g0+ b
2Z

g0 � b
2

ei � ( s� g) 2

�L SG
+ i � ( g� � ) 2

�L GP dg

�
�
�
�
�
�
�
�

2

(2.75)

Das Integral •uber g ist wesentlich schneller numerisch auszuwerten, wenn die
Abh•angigkeit des Integranden von den anderen Integrationsvariablen � , � und s
durch eine geeignete Substitution in die Integrationsgrenzen gebracht wird, da diese
Ma�nahme die Benutzung tabellierter Integrale erm•oglicht. Die lineare Substitution

u(g) = � (g � � ) (2.76)

mit

� = � (� ) :=

s
2
�

LSG + LGP

LSG LGP
und � = � (s; � ) :=

LSG � + LGP s
LSG + LGP

(2.77)

leistet das Gew•unschte und f•uhrt mit


 = 
 (�; s; � ) :=
� (s � � )2

� (LSG + LGP )
und u� = u� (�; s; � ) := u(g0 � b=2) (2.78)
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auf den Ausdruck

1
�

ei
 [Fc(u+ ) � Fc(u� ) + i (Fs(u+ ) � Fs(u� ))] : (2.79)

Dabei sind die Fresnel-Integrale als

Fc(z) :=
zZ

0

cos

 
�t 2

2

!

dt und Fs(z) :=
zZ

0

sin

 
�t 2

2

!

dt (2.80)

de�niert. Im letzten Schritt wird inkoh •arent •uber die unter verschiedenen Winkeln
� einfallenden ebenen Wellen durch

R
d� t (� ) integriert, d.h. es erfolgt eine Superpo-

sition der •Ubergangswahrscheinlichkeiten. Dazu l•asst man die Huygens'schen Ele-
mentarwellen mit einer relativen Phase starten, die sich durch die Projektion der
Welle auf Schlitz 1 nach Abb. 2.15 zuke� = k sin � s ergibt. Mit der Ersetzung

x

y

Q

S1

s

q

l

l eff

q

Abbildung 2.15:Die relative Phase der Huygens'schen Elementarwellen hat die Wel-
lenl•ange� e� und ergibt sich durch die Projektion der einfallenden Wellenl•ange auf
die Ebene des Schlitzes:sin � = �=� e� = ke� =k


 ! 
 + k sin � s lautet der vollst•andige Ausdruck f•ur die Intensit•at am Detektor

I (2) (p) = I 0

Z
d� f (p � � )

Z
d� w � (� )

Z
d� t (� )

1
� (� )2

�
�
�
�

Z
ds ei
 (�;s;�;� )( ~Fc(�; s; � ) + i ~Fs(�; s; � ))

�
�
�
�

2

: (2.81)

Dabei wurde die Summe•uber die Fresnel-Integrale mit

~Fc;s :=
X

g0

(Fc;s(u+ ) � Fc;s(u� )) (2.82)

abgek•urzt. Die Verteilung t(� ) der Einfallswinkel wurde nach Kapitel 3.1.2 als kon-
stant angenommen, da nur Winkel bis maximalarctan

�
1
2 (s1 + s2)=LS

�
= 1:2� 10� 5

rad das Gitter mit hinreichender Intensit•at ausleuchten. Bei Einfall unter gr•o�eren
Winkeln liegt das Gitter zur G•anze in der geometrischen Schattenzone.
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Kapitel 3

Experimente
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3.1 Versuchsaufbau

Der gesamte in Abb. 1.1 schematisch dargestellte Aufbau istin einer Hochvakuum-
kammer untergebracht, die zusammen mit dem Detektionslaser auf einen optischen
Tisch montiert ist, um einen stabilen Aufbau zu gew•ahrleisten.

3.1.1 Vakuum

Die in Abb. 3.1 gezeigte Strahlapparatur wird mit drei Turbomolekular-Pumpen
unter Hochvakuum gehalten. Die Experimente wurden unter einem Druck von etwa

Pneumatic
Valve

Ofen

Chopper
und

Spalt 1

Hand-
ventil

Druck-
messung 1

Druck-
messung 3

Druck-
messung 2

Turbo-
molekular-
pumpe 1

Turbo-
molekular-
pumpe 2

Turbo-
molekular-
pumpe 3

Pneumat.
Ventil

Ionen-
nachweis

Photo-
ionisation

Spalt 2
und

Gitter

Abbildung 3.1: Die Strahlanlage besteht aus drei getrennten Hochvakuumkammern
und weist insgesamt eine L•ange von 3.50 m auf.

p = 5 � 10� 7 mbar = 5 � 10� 5 Pa durchgef•uhrt. Die Restgase wurden mit einem
Massenspektrometer analysiert; es �nden sich haupts•achlich Wassermolek•ule, aber
auch Wassersto�, Sauersto� und Sticksto� sind nachzuweisen. Die Ionisationsener-
gien dieser Molek•ule liegen alle•uber 10 eV [7], daher ist ein Nachweis durch die
Ionisation mit Photonen von 2.5 eV auszuschlie�en.

Die Teilchenzahldichten der Restgase betr•agt nach der idealen Gasgleichung

n(T) =
p(T)
kB T

(3.1)

bei Raumtemperaturn = 1:2 � 1016 m� 3.

3.1.2 Aufbau und Theorie der Quelle

Aufbau

Die f•ur die Experimente benutzte Molek•ulquelle ist ein resistiv geheizter Ofen, der
mit Fullerenpulver1 gef•ullt wird. Die haupts•achlich verwendeten Materialien sind
Edelstahl und die Keramiken Macor und Alumina (Al2O3). Macor ist eine mit
gew•ohnlichem Werkzeugstahl bearbeitbare Glaskeramik, die bis 800 � C verwendet
werden kann. Alumina ist bis 1700� C hitzebest•andig und bleibt auch bei diesen

1Es wurde kommerzielles C60 und C70 von der Firma Dynamic Enterprises Ltd, Twyford, UK
mit einer Reinheit von 99.5% bzw. 98.0% verwendet.
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Temperaturen ein sehr guter Isolator gegen elektrischen Strom. Daher eignet es sich,
die aus Tantal bestehenden Heizdr•ahte elektrisch isoliert durch die Stahlstruktur zu
f•uhren. Dazu wurden durch handels•ubliche Aluminast•abe, die vier quadratisch an-
geordnete, l•angs verlaufende Bohrungen aufweisen, insgesamt etwas = 1:65 Meter
Heizdraht gezogen (siehe Abb. 3.2). Tantal eignet sich als Material f•ur den Heiz-

M
6

M
10

 x
 5

35
 m

m

47 mm

(a)

(b)(f) (f)

(e) (d)

(c)

Abbildung 3.2: Explosionszeichnung des Ofens. Der Kern (a) ist im Querschnitt
gezeichnet, um die Gewinde f•ur die Halterung (M6) und den Deckel (M10) und die
Bohrungen f•ur die Aluminastangen (b) zu zeigen. Der Deckel (c) presst die Blende
(d) an eine Aluminah•ulse (e), die das Fullerenpulver enth•alt. Nicht gezeigt ist ein
der W•armeisolation dienendes Wolframblech, dass zwischen den Macorscheiben (f)
gehalten wird.

draht, da es erst bei 3000� C schmilzt. Der f•ur den Ofen gew•ahlte Draht hat einen
Radius von r = 0:2 mm. Daraus ergibt sich mit dem spezi�schen Widerstand von
Tantal [36] bei einer typischen Ofentemperatur von 610� C, � = 3:6 � 10� 7 
m, der
Widerstand theoretisch zu

R =
� s
�r 2

= 5 
 : (3.2)

Das ist eine Vervielfachung des Widerstands bei Zimmertemperatur um einen Faktor
von etwa drei | dort gilt � = 1:4� 10� 7 
m. Aus den Messungen von Ofenspannung
UOfen und -strom I Ofen ergeben sich dagegen beim Betrieb nach dem Ohm'schen Ge-
setz Widerst•ande um 9 
. Die Diskrepanz l•asst sich vielleicht auf Oxidation oder
Verunreinigungen des Tantals zur•uckf•uhren2. Die in Kapitel 3.2 diskutierten Inter-
ferenzkurven von C60 wurden beiUOfen = 22:0 V und I Ofen = 2:43 A aufgenommen.
Damit betr •agt die Ofenleistung nachP = UI gut f•unfzig Watt, was auf eine Ofen-
temperatur von 612� C f•uhrt. Die Temperatur wird durch Ausnutzen des Seebeck-
E�ektes mit einem handels•ublichen mineralisolierten Chromel-Alumel Thermof•uhler
in einer der zw•olf L•ocher, durch die die Heizdr•ahte gehen, gemessen.

Der Kern des Ofens besteht aus einer Aluminah•ulse, die durch eine aus einem

L = 0:25 mm (3.3)

dicken Tantalblech geschnittenen Scheibe verschlossen wird. Diese Blende, die durch
einen aufgeschraubten Deckel auf die H•ulse gepresst wird, wurde mit Hilfe eines

2Bei Zimmertemperatur decken sich direkte Widerstandsmessung und theoretische Erwartung
mit R = 3 
.
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geeignet geschli�enen Schraubenziehers mit einem Schlitzversehen. Dessen Abmes-
sungen wurde durch Ausmessen des mit Laserlicht erzeugten Einzelspaltbeugungs-
musters zu 0:33 mm� 1:3 mm bestimmt, woraus sich eine Fl•ache von

A = 4:3 � 10� 7 m2 (3.4)

ergibt.

Theorie

Mit diesem Wissen l•asst sich der Fluss des C60-Strahls absch•atzen: Unter idealen
Bedingungen3 lief die Quelle 20 Stunden lang, bis die F•ullung von etwa einem halben
Gramm, also 0:5 � 1=720 Mole bzw. 4� 1020 Molek•ule, aufgebraucht war. Damit
ergibt sich ein Teilchen
uss von

� (1)
0 = 1 � 1022 m� 2 s� 1: (3.5)

Der Fehler von etwa 20% wird dominiert durch die Absch•atzung der Masse einer
Ofenf•ullung.

Theoretisch ergibt sich der Fluss nach

� 0 =
nv
4

(3.6)

aus der Teilchenzahldichten und aus der Durchschnittsgeschwindigkeitv [37]. Aus
der idealen Gasgleichung (3.1), die f•ur Gase unter einem Druck von wenigen Ath-
mosph•aren g•ultig ist [38], l•asst sichn bestimmen. Die Temperaturabh•angigkeit des
Dampfdrucks von C60 wurde von Piacente et al. experimentell zu

p(T) = 10 (11:28� 0:20)� (9154 � 150)
T= K Pa (3.7)

bestimmt [39]. Daraus ergibt sich bei T = 885 K ein Gleichgewichtsdruck von
p(885 K) = (9 +12 � 5) Pa, also nur etwa 10� 4 atm, weshalb die G•ultigkeit der
idealen Gasgleichung (3.1) gegeben ist. Die durchschnittliche Austrittsgeschwindig-
keit betr•agt etwa v = 200 m/s. Damit ergibt sich f•ur den gesamten Teilchen
uss bei
T = 885 K

� (2)
0 =

1
4

p(T)
kB T

v = (4 +6 � 3) � 1022 m� 2 s� 1: (3.8)

Der gro�e Fehler resultiert aus dem Fehler der Dampfdruckmessung (3.7). Beide
Werte f•ur den Teilchen
uss � (1)

0 und � (2)
0 sind vertr•aglich.

Um die Dichte des Molekularstrahls daraus abzusch•atzen, muss die Abstrah-
lungscharakteristik bekannt sein. Gase geringer Dichte 
ie�en nicht mehr hydrody-
namisch, sondern folgen den Gesetzen der Knudsen-Str•omung, wenn die mittlere
freie Wegl•ange l gr•o�er wird als die typische Gr•o�e der sie einschlie�enden Appa-
ratur. Im Falle des Ausstr•omens durch eine D•use der L•angeL charakterisiert die

3Vom 4. 6. { 7. 6. 1999 und am 11. 6. 1999
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KnudsenzahlK := l=L das Verhalten. Die mittlere freie Wegl•ange ist f•ur ein En-
semble gleicher Molek•ule durch

l =
1

p
2n �

(3.9)

gegeben [40], wobei� der Sto�querschnitt ist. Setzt man daf•ur den geometrischen
Sto�querschnitt

� = � (2r )2 = 4�r 2 = 1:3 � 10� 17 m2 (3.10)

mit r = 1 nm ein, erh•alt man mit n(885 K) = (7 +10 � 4) � 1020 m� 3 nach (3.1) als
mittlere freie Wegl•ange

l = (8 +11 � 5) � 10� 5 m: (3.11)

Damit liegt die Knudsenzahl zwischen 0.1 und 1. Tr•agt man nach

K (T) =
l(T)

L
=

1
p

2n(T) � L
=

1
p

2� L

kB T
p(T)

(3.12)

die Knudsenzahl•uber die Temperatur auf, ergibt sich die in Abb. 3.3 dargestellte
Kurve. Die Theorie e�usiver Quellen [37] geht zun•achst aus von der Betrachtung

K
nu

ds
en

za
hl

K

T in °C

Abbildung 3.3: Die Abh•angigkeit der KnudsenzahlK von der Temperatur nach
(3.12) f•ur die im Experiment vorliegende Geometrie der D•use. Die roten Linien mar-
kieren den G•ultigkeitsbereich des opaken Regimes. Die blauen gestrichelten Linien
sind die aus der Unsicherheit des Dampfdruckes nach (3.7) folgenden Fehlergrenzen.

sehr kurzer D•usen im Vergleich zul (thin-walled ori�ce), bei der eincos � Abstrah-
lungsgesetz

I (� )d
 = � 0 A cos �
d

�

(3.13)
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(mit dem Raumwinkelelement d
 := sin � d� d� , dabei ist � der Azimuthwinkel
von der Strahlachse aus) gilt, weil die Molek•ulst•o�e an die Wand der D•use noch
vernachl•assigbar sind. Werden diese St•o�e f•ur D•usen endlicher L•ange einbezogen,
gelangt man in einen Bereich, dertransparent modegenannt wird, weil die St•o�e
der Molek•ule miteinander noch keine wesentliche Rolle spielen. In diesem Regime
weist der Molekularstrahl die st•arkste Gerichtetheit auf, d.h. die Intensit•at f•allt am
schnellsten mit� ab. Im Kapitel 2.3.6 
ie�t die Strahlcharakteristik bis gut 10� 5 rad
in die theoretische Erwartung des Beugungsmusters ein. Da selbst im transparent
modedie Intensit•at bei diesem Winkel sich von der Intensit•at auf der Achse nicht
wesentlich unterscheidet, kann davon ausgegangen werden,dass die Intensit•at des
Strahls im fraglichen Winkelintervall in guter N•aherung als konstant angenommen
werden kann. Durch Zulassen auch der St•o�e der Molek•ule miteinander bis zu einer
mit den Wandst•o�en vergleichbaren H•au�gkeit gelangt man in dasopaque modege-
nannte Regime. Dieser Bereich mit Knudsenzahlen zwischend=L � K < 10 stellt die
Grenze einer analytischen Beschreibung dar, da f•ur noch kleinereK hydrodynami-
sche E�ekte •uberhand nehmen.d ist eigentlich der Durchmesser einer zylindrischen
D•use, aber kann n•aherungsweise mit der Breite des Schlitzesd = 0.33 mm identi-
�ziert werden, wenn die vertikale Ausdehnung der D•use vernachl•assigt wird. Dann
wird d=L = 1:3, weshalb bei den vorliegenden Temperaturen dieses Regimegerade
endet, wie Abb. 3.3 zeigt. Erst im opaken Bereich wird die Intensit•at achsnaher
Anteile reduziert, im transparent mode�ndet lediglich eine Verst•arkung der Ge-
richtetheit gg•u. dem Kosinusgesetz (3.13) durch die

"
Kanalisierung\ statt. Durch

das Sinken der Knudsenzahl unter den durchd=L gegebenen Wert nehmen die Mo-
lek•ulst•o�e untereinander am Anfang der D•use zu, wodurch es zu einem Flusswider-
stand kommt. Ersetzt man die Kanall•angeL durch eine dadurch bewirkte k•urzere
e�ektive Kanall •angeLe� , so lassen sich die theoretischen Erkenntnisse des opaken
Bereichs n•aherungsweise auch auf Knudsenzahlen mitK < d=L •ubertragen [37].
Sch•atzt man Le� nach unten ab, indem gefordert wird, dass die sich daraus erge-
bende e�ektive Knudsenzahl gerade an der GrenzeK e� := l=Le� = d=L liegt, ergibt
sich eine Verringerung des Teilchen
usses auf der Achse bei� = 0 um einen Faktor
f � 1

2 . Integriert man die Intensit•at •uber eine kleine detektierende Fl•ache a, die
s von der Ofen•o�nung entfernt ist, erh•alt man in guter N•aherung aus (3.13) f•ur
achsnahe und hinreichend kleinea,

f
Z

a

I (� )d
 = f
Z

a

� 0 A cos �
d

�

� 2 f � 0 A
� aZ

0

cos � sin � d� = f � 0 A sin 2� a = f � 0 A
a

�s 2
;

(3.14)
da die Intensit•at entlang der Strahlachse sich erst durch die Theorie des opaken
Bereichs•andert. Zur Vereinfachung des Ausdrucks wird die Integration statt •uber
a •uber eine Scheibe mit der gleichen Fl•ache ausgef•uhrt. Daher ist

q
a=� der Radius

dieser Scheibe undsin � a, der Sinus des entsprechenden•O�nungswinkels, ist der
Radius geteilt durch die Entfernungs.

In Kapitel 3.1.5 wird gezeigt, dass die e�ektive Detektionszone eine Fl•ache von
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a = 5:7� 10� 9 m2 aufweist. Einsetzen von� (2)
0 und der Entfernung Ofen{Detektors

= 2.7 m in (3.14) zeigt, dass etwa 2� 106 Molek•ule pro Sekunde durch die Detektions-
zone 
iegen. Berechnet man daraus mit der Durchschnittsgeschwindigkeit von etwa
200 m/s den mittleren Abstand der durch die Detektionszone 
iegenden Molek•ule,
ergibt sich ein mittlerer Abstand von 100� m. Dieser Wert ist um viele Gr•o�en-
ordnungen gr•o�er als der Durchmesser der Molek•ule. Daher k•onnen Kollisionen auf
dem Weg durch die Strahlanlage, z.B. als Ursache f•ur Dekoh•arenz, ausgeschlossen
werden.

3.1.3 Kollimationsspalte

Die beiden der Kollimation dienenden Schlitze sind fertig aufgebaute, piezoelektrisch
verstellbare Spalte4. Sie bestehen aus zwei d•unnen Siliziumbacken, die durch einen
Piezoaktor verstellbar sind. Die beiden Backen werden durch •Atzung mit einer Soll-
bruchstelle versehen und erst auf dem fertig montierten Schlitz getrennt, um eine
sauber ausgerichtete, gerade Schnittkante entlang der Kristallstruktur zu erreichen.
Der Aktor und die beiden Schneiden sind auf einem etwa 1 cm hohen, quadratischen
Metallblock befestigt, der eine Kantenl•ange von 2 cm im Falle des kleinen Spalt 1
(PZS 2 Minislit) und 4 cm beim gro�en Spalt 2 (PZS 1NV) aufweist. Die Struktur
des Metalls ist durch feine, rechteckig angeordnete Schnitte unterbrochen, wobei die
schmalen Br•ucken verbleibenden Metalls als biegsame Scharniere dienen. Der Pie-
zoaktor verbiegt den Rahmen zu einem Parallelogramm, wodurch sichergestellt ist,
dass die Bewegung der Schlitzkanten symmetrisch zur Mittellinie erfolgt. Die ma-
ximalen •O�nungsweiten s1 und s2 der beiden Schlitze betragen f•ur eine maximale
Aktorspannung von 150 V etwas1 = 60 � m und s2 = 200 � m. Zur Vermeidung
von Hysterese, langsamen Ver•anderungen der Schlitzbreite und Temperature�ek-
ten l•asst sich eine aktiv nachregelnde Kontrollschleife (closed loop) einschalten, die
st•andig die Kantenposition durch einen Dehnungsmessstreifen vermisst. Die relative
Genauigkeit der •O�nungsweiten mit eingeschalteter Schleife wird mit 0.2% angege-
ben. Weil die Anzeige der Ger•ate nicht richtig zu funktionieren schien5, wurden s1

und s2 durch Vermessung von mit Laserlicht erzeugten Einzelspaltbeugungsbildern
bei eingeschalteter Kontrollschleife bestimmt6. Abb. 3.4 zeigt die Eichgeraden f•ur
beide Spalte. Durch lineare Regression ergeben sich folgende Beziehungen zwischen
den angezeigten Wertena1;2 und den gemessenen•O�nungsweiten s1;2, wobei alle
Werte die Dimension� m haben:

s1 = 0:966a1 � 5:57

s2 = 0:995a2 + 6:71 (3.15)

und invertiert a1 = 1:035s1 + 5:76

4Sie stammen von der FirmaPiezosystem Jena, http://www.piezojena.com/
5Erstens sind die beiden identisch aussehenden Steuerger•ate verschieden eingestellt und funk-

tionieren daher nur bei einem bestimmten der beiden Spalte und zweitens �el auf, dass ein Spalt
trotz der Anzeige

"
0 � m\ noch sichtbar o�enstand.

6Messung am 23. 4. 99
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Abbildung 3.4: Eichgeraden der•O�nungsweiten der Kollimationsschlitze. Die Mess-
punkte sind blau, die linearen Regressionen rot dargestellt. F •ur beide Spalte ergibt
sich eine erhebliche konstante Abweichung vom angezeigtenWert.

a2 = 1:005s2 � 6:74: (3.16)

Ein Problem der bisher gemachten Messungen ist, dass die im Steuerger•at ange-
zeigten Werte aus zwei Gr•unden einer kritischen Pr•ufung unterzogen werden m•ussen.
Der erste Spalt ist der Hitze des Ofens ausgesetzt, woraus sich Abweichungen von
den Messungen bei Zimmertemperatur ergeben k•onnen. Der zweite Spalt lie� sich bei
eingeschalteter Kontrollschleife nicht eng genug schlie�en, daher musste diese aus-
geschaltet werden. Aus diesen Gr•unden wurde bei der Anpassung der theoretischen
Erwartung an die gemesssenen Beugungskurven sowohls1 als auchs2 variiert.
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Spalthalterungen

Der erste Kollimationsschlitz Spalt 1 (a) wurde ohne Verstellm•oglichkeit starr an
seinem Flansch befestigt. Der aus Aluminium gefertigte Halter besteht aus einem
Drehst•uck (b) und einem gefr•asten Winkel (c). Abb. 3.5 zeigt eine Explosionszeich-
nung. Bei der Konstruktion wurde einerseits darauf geachtet, eine m•oglichst mas-

88 mm

135 mm

(c)

(b)

(a)

ca. 90 mm

(d)

(h)

(e)

(g)

(f)

Halterung von Spalt 1 Halterung von Spalt 2

Abbildung 3.5: Explosionszeichnug der Halterungen von Spalt 1 und 2. Die•O�nung
im Drehst•uck (b) dient der Durchf•uhrung der Kabel und der Evakuierung. Nicht mit
abgebildet ist eine Blende, die dem Schutz von Spalt 1 vor Verschmutzung durch
Fullerenbedampfung dient. Ebenfalls nicht mit abgebildetsind einige Aluminiumtei-
le beim zweiten Spalthalter, die als Abstandshalter dienen. Diese weisen ebenso wie
(b) schmale, leicht erh•ohte R•ander auf, die eine stabile Verbindung zum n•achsten
Bauteil gew•ahrleisten. Ohne diesen Rand w•urde die Last auf unvermeidlichen mi-
kroskopischen Graten ruhen, was zu einer instabileren Verbindung f•uhren w•urde.

sive Struktur zu scha�en, um eine m•oglichst starre und dadurch schwingungsar-
me Verbindung zur Vakuumkammer zu erzielen. Andererseits ist der Platz in dem
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Vakuumkreuz7 sehr begrenzt, da auch der Chopper darin untergebracht ist.Der fer-
tig montierte Spalt wurde parallel zur Gravitation eingestellt. Dazu wurde zun•achst
der Flansch mit einer Wasserwaage senkrecht zur Gravitation auf etwa 10� 4 rad
genau ausgerichtet. Dann wurde der Spalt mit Hilfe des mit einem Laser bei engem
Spalt erzeugten, breit aufgef•acherten Einzelspaltbeugungsbildes mit einer zweiten
Wasserwaage vertikal eingestellt und diese Position �xiert. Der Fehler dieser Ein-
stellung wird vom zweiten Schritt dominiert, der sich mit den vorhandenen Ger•aten
auf etwa 2 mrad genau ausf•uhren lie�.

Der Halter des zweiten Kollimationsspaltes besteht z.T. aus schon vorhande-
nen, von vorhergegangenen Experimenten stammenden Teilen. Der Piezospalt (d)
ist hier auf eine drehbare Nabe (e) montiert, so dass die Einstellung auf die Gra-
vitation bei laufender Anlage direkt durch Optimieren des Fulleren-Beugungsbildes
erfolgen kann. Es zeigte sich, dass bei einer Neigung des Gitters um 0.5 mrad das
Beugungsbild asymmetrisch wurde, d.h. nur noch ein Nebenmaximum zu erken-
nen war. Ein Tr•agheitsmotor8 (f) dreht zur Ver•anderung des Neigungswinkels eine
1/4-80 Schraube9 in einem Gewinde, die gegen einen mit einer Feder gehaltenen
Hebelarm dr•uckt, und so die Nabe langsam dreht. Die L•ange des Hebelarms be-
tr •agt etwa 4.5 cm10 und eine Umdrehung der Schraube 1/80 Zoll = 0.32 mm. Damit
entspricht eine Umdrehung der Schraube einer•Anderung des Winkels um 7 mrad.
Au�erdem ist Spalt 2 auch noch transversal verschiebbar, umden Molekularstrahl
zun•achst so durch die Anlage f•uhren zu k•onnen, dass der Detektor auf gerader Linie
erreichbar ist. Dazu ist der Spalt mit dem Drehmechanismus auf einen mit einem
Schrittmotor11 (g) betriebenen Verschiebetisch (h) montiert.

3.1.4 Gitter

Das hier verwendete Beugungsgitter ist eine freistehende Struktur aus Siliziumni-
trid, die von Savas et al. am MIT hergestellt wurde [41, 42]. Erst seit wenigen
Jahren ist es m•oglich, materielle Transmissionsgitter mit einer Gitterkonstante von
nur 100 nm, die •uber gro�e Fl•achen wirklich konstant ist, herzustellen. Die Her-
stellung kleiner periodischer Strukturen erfolgt konventionell durch Methoden der
interferometrischen Lithographie (IL). Ein Laserstrahl wird koh•arent aufgespalten
und bildet beim darau�olgenden Zusammenf•uhren eine Stehwelle aus, die ein mit
einem lichtemp�ndlichen Film versehenes Substrat periodisch belichtet. Daraufhin
kann die erw•unschte Struktur aus dem Substrat ge•atzt werden. Die Gitterkonstante
von auf diese Weise hergestellten Gittern ist auf etwa 200 nmbegrenzt, da Quellen
k•urzerer Wellenl•ange als 248 nm nicht intensiv und koh•arent genug f•ur konventio-
nelle IL sind. Ein anderes Problem ist die r•aumliche Konstanz der Periodizit•at. Die

7Ein Sechs-Wege Kreuz, mit zwei DN160 CF-, zwei DN100 CF- und zwei DN63 CF-Flanschen
8New Focus Picomotor, http://newfocus.com/
9Durchmesser 1/4 Zoll und Steigung 80 Gewinde pro Zoll

10Die L•ange konnte nur mit dem Auge abgesch•atzt werden, da eine Messung im ausgebauten
Zustand vers•aumt wurde.

11Oriel DC Mike Encoder, http://www.oriel.com/
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belichtenden Wellen sind nie exakt planar, sondern immer sph•arisch, was zu einer
Verzerrung der Periode•uber gro�e Strecken f•uhrt.

Um die 100 nm-Gitter zu belichten, wird ein ArF-Laser mit einer Wellenl•ange
von 193 nm benutzt, der den Nachteil aufweist, dass er ein ungleichm•a�iges Strahl-
pro�l und eine geringe Koh•arenz aufweist. Aus zwei durch IL hergestellten 200 nm
Gittern wird ein Interferometer aufgebaut, in dem der Strahl geteilt und wieder
zusammengef•uhrt wird. Dabei wird die nullte Beugungsordung des ersten Gitters
benutzt, die Intensit•atsschwankungen des Strahlpro�ls abzutasten und zu kompen-
sieren, wodurch eine gleichm•a�ige Belichtung erreicht wird. Das Besondere an die-
sem, achromatische interferometrische Lithographie (AIL) genannten Verfahren ist,
dass in die r•aumliche Konstanz der Periode der Stehwelle nicht der lokale Betrag
der Gitterkonstante des zweiten, zusammenf•uhrenden Interferometergitters eingeht.
Entscheidend ist dagegen nur das Ma� ihrer Gleichheit an zwei um eine konstan-
te Distanz, dem Abstand der beiden ersten Beugungsordnungen des ersten Gitters,
getrennten Punkten. Ersetzt man, wie in Abb. 3.6 (a) gezeigt, das zweite Gitter
durch zwei gleichartig verzerrte Gitter, f•uhrt diese Methode durch Kompensation
der nicht-konstanten Periodizit•at zu Strukturen sehr guter r•aumlicher Koh•arenz und
kleiner Gitterkonstanten. Das verwendete Gitter hat nach Angaben des Herstellers

(b)(a)

Abbildung 3.6: Schema des AIL Aufbaus (a) und Aussehen des fertigen Gittersund
seiner •Uberstruktur (b). In (a) sind die beiden den Lichtstrahl begrenzenden Wege
eingezeichnet. Die nullte Ordnung des ersten Gitters wird verwendet, um Inten-
sit•atsschwankungen zu kompensieren. Die beiden ersten Ordnungen werden durch
die Gitter der zweiten Ebene zusammengef•uhrt und bilden eine Stehwelle aus, die
das Substrat mit konstanter Periode belichtet.

eine Breite der Gitterl•ucken vonb= 55 � 5 nm. Zum Schutz der schmalen Grate da-
zwischen besitzt das Gitter eine st•utzende •Uberstruktur mit einer Periodizit •at von
5 � m, die in Abb. 3.6 (b) dargestellt ist. Die L•ange der einzelnen Schlitze betr•agt
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nach der Gra�k12 etwa 4.3� m, damit ergibt sich theoretisch eine Transmission von

4:3 � b=nm
5 � 100

= 8:6 � 10� 3 b=nm = 47%: (3.17)

3.1.5 Detektor

Photoionisation

Der erste Teil des Detektors besteht aus einem verschiebbaren Photoionisationstisch.
Ein Argonionen-Laser wird senkrecht zum Molekularstrahl und zur Gravitation in
die Vakuumkammer gef•uhrt und tri�t auf einen Spiegel, der den Laserstrahl parallel
zur Gravitation nach oben umlenkt. Eine starke Linse mit einer Brennweite vonf
= 25 mm b•undelt den Strahl so, dass die Taille des Strahls auf der H•ohe des Mo-
lekularstrahls liegt. Eine ebensolche Linse f•uhrt •uber dem Fullerenstrahl das Licht
wieder parallel nach au�en, um Streulicht zu minimieren. Die aus dem Umlenk-
spiegel und den beiden Linsen gebildete Einheit l•asst sich mit einem Schrittmotor
in Richtung des Laserstrahls verschieben und erlaubt auf diese Weise ein Abtasten
des Molek•ulstrahls. Die durch den Brennpunkt 
iegenden Fullerene werden durch
die inkoh•arente Absorption mehrerer Photonen so stark aufgeheizt, dass sie, wie in
Kapitel 2.1.4 besprochen, ein Elektron emittieren.

Laser

In einem Argonionen-Laser [43] wird Besetzungsinversion hergestellt durch eine elek-
trische Entladung, die freie Elektronen und Ionen in einer Argonathmosph•are er-
zeugt. Die in dem elektrischen Feld beschleunigten Ladungstr •ager regen die Argon-
ionen durch St•o�e an. Die Laser•uberg•ange �nden zwischen hochangeregten Niveaus
(4s und 4p) des Ions statt, wobei die Aufspaltung dieser Niveaus zu zehn Linien
f•uhrt, von denen die beiden intensivsten eine Wellenl•ange von 488.0 nm (blau) und
514.5 nm (gr•un) aufweisen und zusammen etwa 2/3 der Laserintensit•at ausmachen.

Der in den Experimenten benutzte Laser13 wird im Mehrlinienbetrieb im sicht-
baren Bereich mit einer Ausgangsleistung von 24.8 Watt verwendet. Die Energie
des Lichts von 2.5 eV reicht nicht aus, die im Vakuum vorhandenen Restgase zu
ionisieren. Diese molek•ulspezi�sche Detektion hat den Vorteil einer sehr geringen
Dunkelz•ahlrate von unter einem Ereignis pro Sekunde.

Nachweis der Ionen

Im zweiten, station•aren Teil des Detektors werden die positiv geladenen Fulleren-
ionen durch ein in Abb. 3.7 gezeigtes System von Elektroden geb•undelt und gegen
eine Konversionselektrode aus Kupfer-Beryllium, die auf einem negativen Potenzi-
al von etwa 9 kV liegt, extrem beschleunigt. Zur Verminderung von Feldemission

12Die genaue Breite der Stege muss nicht unbedingt der gezeigten Gra�k aus [41] entsprechen,
die genannte Zahl dient nur der Absch•atzung der Transmission

13Coherent Innova 200
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Abbildung 3.7: Fokussierung der Fullerenionen. Dargestellt sind die Stahlelektro-
den (blau), die den photoionisierten Fullerenstrahl b•undeln und auf die Kupfer-
Beryllium-Elektrode (gelb) lenken. Die braune Umrandung symbolisiert die Erd-

 •achen der Vakuumkammer. Die schwarz dargestellten Flugbahnen markieren den
Bereich, in dem die Ionen nach der Computersimulation 
iegen. In dem Programm
wurde das Problem als zweidimensional angen•ahert. Im Experiment wurden die Po-
tenziale zyklisch optimiert, was zu Spannungen im Bereich der in der Abbildung
angegeben Werte f•uhrt.

wurde die Elektrode poliert. Die aus dem Metall geschlagenen Elektronen werden
in einem Channeltron Sekund•arelektronen-Vervielfacher verst•arkt und gez•ahlt. Auf
diese Weise l•asst sich der Molek•ul
uss als Funktion des Ortes bestimmen.

Ein Channeltron14 besteht aus einem geladenen Gitter, gegen das die zu detektie-
renden Ladungstr•ager beschleunigt werden. Dieses•uberdeckt einen kleinen Trichter
aus Silikatglas, der in eine einige Zentimeter lange, gewundene R•ohre mit einem
Innendurchmesser von 1 mm•ubergeht. Das Glas ist innen mit einer bleiglasartigen,
durch Dotierung mit Alkaliionen halbleitend gemachten Schicht •uberzogen, die einen
Widerstand von 80 M
 zwischen Anode und Kathode (vgl. Abb. 3.8 (a)) aufweist.
Diese Schicht emittiert zwei bis drei Elektronen bei jedem Einschlag eines geladenen
Teilchens. Daher f•uhrt das Anlegen einer Spannung von etwa 2 kV•uber die L•ange des
Kanals zu einer Beschleunigung und lawinenartigen Verst•arkung der Sekund•arelek-
tronen. Am Kollektor f •allt dadurch ein makroskopisch messbarer Strom von etwa
107 Elektronen pro Ereignis an. Die in Abb. 3.8 (b) dargestellteDetektionse�zienz
in Abh•angigkeit der kinetischen Energie der nachzuweisenden Elektronen zeigt, dass
idealerweise eine Spannungsdi�erenz von nur 1 keV zwischenKonversionselektrode
und Kathode des Channeltrons bestehen sollte. Versuche haben jedoch ergeben, dass
dann die Konversionse�zienz zu klein wird; die Potenzialdi�erenz von etwa 7 keV
hat sich f•ur die vorliegende Kon�guration als optimal erwiesen.

14Galileo 4800; der Vertrieb der Detektoren ist inzwischen zu der Firma Burle •ubergegangen,
http://www.burle.com/
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Kollektor

Anode Kathode

(a) (b)

7 keV

Abbildung 3.8:Prinzipskizze des Channeltrons (a) und die E�zienz f•ur die Detektion
von Elektronen (b) aus dem Datenblatt des Channeltrons. Dieemissive Schicht im
Inneren des Channeltrons ist gr•un und metallische Anschl•usse und das Gitter sind
blau dargestellt. In (b) ist die im Experiment typische Elektronenenergie von 7 keV
markiert.

Au
 •osung des Detektors

Die H•ohe der Detektionszone wurde gemessen15, indem mit einem 1 mm brei-
ten, horizontal ausgerichteten Spalt etwa 30 cm vor dem Brennpunkt des Laser-
strahls ein Teil des Molek•ulstrahls ausgeblendet wurde. Durch vertikales Verschieben
des Spaltes ergab sich die in Abb. 3.9 gezeigte Intensit•atsabh•angigkeit. Die Daten
wurden unter der Annahme ausgewertet, dass die Abh•angigkeit der Detektionsra-
te in vertikaler Richtung Gau�-f •ormig sei. Diese Annahme reicht aus zur groben
Absch•atzung der H•ohe der Detektionszone. Die Faltung mit der Rechteckfunkti-
on des Spaltes wurde durch die Methode der kleinsten quadratischen Abweichung
mit dem Levenberg-Marquart-Algorithmus16 an die Messdaten angepasst, indem die
drei freien Parameter17 der Glockenkurve bestimmt wurden, die� 2 minimieren. Es
ergibt sich als Ma� f•ur die H•ohe der Detektionszone die volle Halbwertsbreite zu
0.017 Zoll = 0.44 mm.

Die Breite des Detektors wurde nicht durch Ausblenden der Ionisationszone
bestimmt. Sie l•asst sich aber aus der Messung der Breite des Brennpunktes18

absch•atzen. Dazu wurde eine hitzebest•andige Tantalschneide st•uckweise aus dem
Laserstrahl gefahren und die Lichtleistung dahinter in Abh•angigkeit der transversa-
len Positionx bestimmt. Die gemessene Leistung als Funktion der Schneidenposition
zeigt einen Verlauf von Dunkel nach Hell, dessen•Anderung ein Ma� f•ur die Lichtlei-
stung an der jeweiligen Position ist. Durch wiederholtes Bestimmen der Strahlbreite
w(z) bei verschiedenen longitudinalen Positionenz in der N•ahe des Brennpunk-

15Messung am 25. 5. 1999
16Dazu wurde der Algorithmus in Origin verwendet.
17Skalierungsfaktor a, Zentrum z0 und Standardabweichung�
18Messung am 19. 11. 1999
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Abbildung 3.9: Die detektierte Intensit•at des Fullerenstrahls in Abh•angigkeit der
H•ohe. Die gezeigten Messpunkte (blau) entstanden durch vertikales Verschieben
eines den Strahl auf 1 mm H•ohe ausblendenden Spalts. Die Fehler ergeben sich aus
der Poisson-Verteilung als Wurzel der Ereigniszahlen. Dierote Kurve ist die Faltung
einer Gau�'schen Glockenkurve (gr•un) mit der Rechteck-Funktion des Spaltes, die an
die Messdaten angepasst wurde. Die Rechteckfunktion ist 1 mm breit, das entspricht
0.04 Zoll.

tes konnte so die Strahlbreitew0 im Brennpunkt z0 bestimmt werden. Unter der
Annahme einer Gau�-f•ormigen Lasermode mit dem Strahlpro�l

I (~r ) =
2P0

�w (z)2
e

� 2( x 2 + y 2)
w ( z ) 2 (3.18)

wird die Strahlbreite am Brennpunkt minimal und dehnt sich von dort nach

w(z) = w0

vu
u
t 1 +

 
� (z � z0)

�w 2
0

! 2

(3.19)

aus [44]. Die Gesamtleistung des Strahls ist
R R

I (~r ) dxdy = P0, wobei sich beide
Integrationen in kartesischen Koordinaten von�1 bis +1 erstrecken. Wird nur ein
Teil der Leistung des umx0 zentrierten Strahls gemessen, da die Schneide das Licht
bis zum Ort x � x0 abblendet, ergibt sich f•ur die gemessene Leistung in Abh•angigkeit
der Schneidenposition und der longitudinalen Positionz

P(x; z) =
+ 1Z

x� x0

+ 1Z

�1

I (x0; y; z) dx0dy



3.1 Versuchsaufbau 47

=
2P0

�w (z)2

+ 1Z

x� x0

e
� 2x 02

w ( z ) 2 dx0
+ 1Z

�1

e
� 2y 2

w ( z ) 2 dy

=
2P0

�w (z)2

r
�
2

w
2

 

1 + erf(
p

2
x � x0

w(z)
)

! r
�
2

w

=
P0

2

 

1 + erf(
p

2
x � x0

w(z)
)

!

: (3.20)

Dabei wurde das Gau�'sche Integral
+ 1R

�1
e� t2

dt =
p

� und die De�nition der Fehler-

funktion (error function)

erf(z) :=
2

p
�

zZ

0

e� t2
dt (3.21)

verwendet. Abb. 3.10 zeigt in (a) einen solchen Helligkeitsverlauf bei konstantemz
und die Anpassung an den theoretischen Verlauf (3.20). Die Strahlbreiten wurden
in (b) •uber ihre longitudinale Position aufgetragen und an den Ausdruck (3.19),
der die Form der Strahltaille angibt, f•ur die beiden vorherrschenden Wellenl•angen
des Lichts angepasst. Die Minima ergeben die halbee� 2-Breite des Strahlpro�ls im
Brennpunkt und lassen sich zu dem Wert (3:3 � 0:2) � m zusammenfassen.

E�zienz des Detektors

Zum Absch•atzen der Detektore�zienz wird die Gr•o�e der Detektionszone durch In-
tegration •uber die im Brennpunkt eingeschn•urte Form (3.19) bestimmt. Es ergibt
sich eine Fl•ache von 5:7 � 10� 9 m2, wenn man die oben bestimmte H•ohe der De-
tektionszone als Grenzen einsetzt. Vergleicht man den in Kapitel 3.2 berechneten
Teilchen
uss von etwa 2� 106 Molek•ulen, die pro Sekunde durch die Detektionszone

iegen, mit der bei den typischen Ofentemperaturen maximalerzielten Z•ahlrate von
etwa 2600 s� 1, wird deutlich, dass die Detektionse�zienz f•ur C60 mit 10� 3 sehr ge-
ring ist. Bei C70 vergr•o�ern sich zwar die maximalen Z•ahlraten um einen Faktor 10,
aber auch die Detektionszone wird gr•o�er, da die gr•o�eren Fullerene leichter ionisiert
werden. Daher lassen sich zur E�zienz der Detektion von C70 ohne Messungen der
Gr•o�e der Detektionszonen keine Aussagen machen.

3.1.6 Messung und Theorie der Flugzeitverteilung

Chopper

Zur Messung der longitudinalen Geschwindigkeitsverteilung der Molek•ule wird der
Strahl in Abschnitte de�nierter L •ange unterteilt, deren Flugdauer bestimmt wird.
Dazu wurde zwischen Ofen und Spalt 1 der so genannte Chopper,ein Motor mit
einer rotierenden Scheibe mit•O�nungen darin, montiert. Der Chopper19 wurde ge-
brauchsfertig installiert gekauft. Er besteht aus einem Elektromotor, der in einen

19Scitec Instruments 300CD; http://www.scitec-inst.demon.co.uk/
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Abbildung 3.10: Messung des integrierten Strahlpro�ls im Brennpunkt (a) und die
Breite des Strahls bei verschiedenen H•ohen in der N•ahe des Brennpunktes (b). Jeder
Punkt leitet sich aus einer Messreihe wie (a) ab. Die beiden fast •ubereinander lie-
genden Fitkurven in (b) sind nach den konstant gehaltenen Lichtfarben gr•un (514.5
nm) und blau (488.0 nm) eingezeichnet.

Aluminiumrahmen montiert ist. Da der Motor nicht f •ur die Benutzung im Vaku-
um gedacht ist, wurde versucht, ihn durch Abnehmen•au�erer Kunststo�teile besser
daf•ur geeignet zu machen. Das Innere des Motors lie� sich nicht ver•andern, daher ist
die Lebensdauer, wohl bedingt durch den Schmiermittelverlust im Vakuum in der
N•ahe des hei�en Ofens, begrenzt. Die Frequenz� , mit der der Strahl abgeblendet und
wieder freigegeben wird, wird durch eine Infrarot-Leuchtdiode im Fu� des Rahmens
bestimmt und im Steuerger•at mit einer Genauigkeit von etwa einem Digit angezeigt.
Das ausgesandte Licht f•allt auf eine Photodiode, solange das rotierende Chopper-
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blatt eine •O�nung freigibt. Der Molekularstrahl verl •auft etwa eine Vierteldrehung
des Blattes von der Lichtschranke entfernt, woraus sich im Prinzip auf die zeitliche
Position der Abschnitte des Strahls schlie�en l•asst. Abb. 3.11 zeigt den Chopper und
die aus Aluminium gefr•aste Halterung, die die Verbindung zum Flansch herstellt.
Bei der Halterung war das Ziel eine m•oglichst stabil stehende und starre Struktur,
um die Vibrationen des Motors an die gro�e Masse der Vakuumkammer zu koppeln
und damit zu d•ampfen.

(a) (b)

10
9.

5 
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m

Motor

Lichtschranke

73
.0

 m
m10
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0 
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Abbildung 3.11: Der Chopper in Seitenansicht (a) und die Halterung (b). Die Hal-
terung ber•uhrt den Flansch wie die entsprechenden Bauteile bei den Kollimations-
schlitzen auf erh•ohten Kanten, um die Stabilit•at zu verbessern.

Messung

Der Molek•ulstrahl wird von einem Chopperblatt mit n •O�nungen in � Paketen pro
Sekunde freigegeben, wobei sich der Motor mit der Kreisfrequenz

! =
2��
n

(3.22)

dreht. Auf Abb. 3.12 (a) ist ein Chopperblatt mit 10 •O�nungen dargestellt. F•ur die
Bestimmung der Fluggeschwindigkeit der C60-Molek•ule wurden = 2 verwendet. Der
•O�nungswinkel � ergibt sich nach (b) ausa = 10.2 mm und b = 97.9 mm zu

� = 2 arcsin
a
b

= 12:1� : (3.23)

Dreht sich die Aussparung im Chopperblatt durch die Lichtschranke, schaltet die
Photodiode durch und erzeugt einen Impuls, der im wesentlichen rechteckig ist, da
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Abbildung 3.12:Ein Chopperblatt mit n = 10 •O�nungen (a). a und b k•onnen leicht
mit der Schieblehre gemessen werden. Gra�k (b) zeigt, dass der Zusammenhang
zum •O�nungswinkel durch sin �

2 = a
b gegeben ist. (c) ist die dazugeh•orige Ver-

schlussfunktionS(t), wenn der Strahl wie im vorliegenden Experiment viel schmaler
als die •O�nungen im Chopper ist.

die Blende der Photodiode mit einem Viertel Millimeter Durchmesser klein ist im
Verh•altnis zur •O�nung. Die Dauer dieses Rechteckimpulses ist�=! . F•ur die C60-
Experimente wurde auf die aufsteigende Flanke des Signals getriggert, d.h. beim
•O�nen der Leuchtdiode wird elektronisch eine Uhr gestartet, die beim Eintre�en ei-
nes Molek•uls am Detektor ausgelesen wird. Die Anzahl der Molek•ule, die in kleinen
Zeitintervallen von 10 ns zu einer Zeitt nach dem Start der Uhr nachgewiesenen wer-
den, wird als Funktion von t aufgezeichnet. Eine Messung mit geeigneter Frequenz
und Aufzeichnungsdauer ist in Abb. 3.13 dargestellt. Frequenz und •O�nungswinkel
sind so gew•ahlt, dass klar voneinander getrennte Spitzen entstehen, d.h. dass die
Z•ahlrate im Minimum etwa der Dunkelz•ahlrate von 0 bis 1 Ereignis pro Sekunde
entspricht. Datens•atze, die zwei Spitzen aufweisen, erlauben durch Bestimmendes
Abstandes ein genaueres Absch•atzen der Drehfrequenz und ihres Fehlers, als die Di-
gitalanzeige des Ansteuerger•ates. Dazu wurden die klar ausgebildeten linken Flanken
der Spitzen in einem geeignet ausgew•ahlten, linearen Bereich fehlergewichtet an zwei
GeradenA i + B i t (i = 1, 2) angepasst und aus dem Abstand der Nullstellen

t i = � A i =Bi (3.24)
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Abbildung 3.13: Das Flugzeitspektrum 0609/Flug06.dat vom 9. 6. 1999 einesC60-
Strahls bei einer Ofentemperatur von 612� C (a). Der gesamte O�setwinkel ist mit �
bezeichnet. Die nominelle Chopperfrequenz betrug� = 24 Hz. Durch lineare Regres-
sion der durch die gr•unen Linien markierten linearen Bereiche der linken Flanken
lie� sich die Position der ersten Flanke zut1 = (27.0 � 1.4) ms und die Drehfrequenz
des Choppers zu (24.0� 2.3) Hz bestimmen. F•ur andere Daten (0921/Flug005.dat)
wurden Abweichungen bis 6% von der Anzeige des Steuerger•ates beobachtet.

die Frequenz� und ihr Fehler ermittelt. Die Kreisfrequenz ist der Winkel 2�=n
geteilt durch die Zeitdi�erenz t2 � t1. Der Vergleich mit der Kreisfrequenz (3.22)
zeigt, dass f•ur alle n

� =
1

t2 � t1
(3.25)

gilt, wobei sich der Fehler nach dem Gau�'schen Fehlerfortp
anzungsgesetz berech-
net.

Die Zeit t0 (O�set) vom Triggersignal zum •O�nen des Strahlabschnitts, der zur
ersten Spitze f•uhrt, ergibt sich f•ur n = 2 durch den rechten Winkel zwischen Strahl
und Lichtschranke, der in der Zeit �= 2! durchlaufen werden muss. Bei einigen
Messreihen bestand noch eine konstante, durch die Elektronik gegebene Verz•oge-
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rung t0, die gegebenenfalls auch vom O�set abgezogen werden muss. Jede weitere
Spitze des Flugzeitspektrums ist denn-ten Teil einer Drehung weiter entfernt, daher
vergr•o�ert sich t0 f•ur diese Daten jeweils um 2�=n! .

Es ist weder bekannt, wie genau der Winkel zwischen der Lichtschranke und dem
Strahl dem rechten Winkel entspricht, noch ist klar, in welchem Winkel die Chopper-
schneide zum Zentrum der Lichtschranke steht, wenn die Photodiode durchschaltet.
Da die Geschwindigkeitsverteilung emp�ndlich von dem sichmindestens aus diesen
beiden Beitr•agen zusammensetzenden O�setwinkel abh•angt20, ist es sinnvoll, den
Gesamtwinkel � experimentell zu bestimmen. Die dazu vorgestellte Methodeer-
laubt bei geeigneten Messungen eine genaue Bestimmung des O�setzeitpunktes, ist
aber f•ur die vorliegenden Daten, die nur bei wenigen•ahnlichen Frequenzen aufge-
nommen wurden, nur beschr•ankt aussagef•ahig. Der Zeitpunkt t0, an dem der Strahl
ge•o�net wird, ist durch

t0 =
�
!

� t0 (3.26)

gegeben, wobei� f•ur einen bestimmten Drehsinn (links oder rechts) und eine be-
stimmte Art der Triggerung (positive oder negative Flanke)konstant ist. Dazu be-
trachtet man die Zeitdi�erenz

� t := t1 � t0; (3.27)

die durch den f•ur eine feste Geschwindigkeitsverteilung konstanten Abstand zwischen
der O�setzeit und einem geeigneten Bezugspunktt1 im Flugzeitspektrum, z.B. die
Position der linken Flanke nach (3.24) gegeben ist. Addiertman � t zu (3.26), erh•alt
man die in Abb. 3.14 dargestellte Messgleichung

t1(T) =
n�
2�

T + � t � t0: (3.28)

Das Auftragen der Positionen der Flankent1 •uber T := 1=� ergibt eine Gerade mit
dem Achsenabschnitt � t � t0. Damit ist � t bekannt und die O�setzeit l•asst sich aus
der Position der Flanken bestimmen.

Theorie

Als Modell f•ur die longitudinale Geschwindigkeitsverteilung des Strahls bietet sich
die Funktion

wv(v) dv = Nv3e� ( v � va
vb

)2

dv (3.29)

an, da sie stetig von der Maxwell-Verteilung eines e�usivenStrahls zu einer h•au�g
benutzten Parametrisierung der Geschwindigkeitsverteilung eines•Uberschallstrahls
•ubergeht [37]. Diese Verteilung hat ihr Maximum an der Stelle

v0 =
1
2

�

va +
q

v2
a + 6v2

b

�

: (3.30)

20Bei Triggerung auf die negative Flanke verringert sicht0 noch einmal um �=! .
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Abbildung 3.14: Extrapolation der O�setzeit auf gro�e Drehfrequenzen. DiePosi-
tionen der linken Flanken der jeweils ersten Spitzen wurden•uber 1/� aufgetragen.
Von den t1 mussten im Gegensatz zu (3.28) diet0 abgezogen werden, weil sie in
dieser Messreihe (0906/Flug02, 03, 04 und 06) nicht konstant waren. Damit ent-
spricht der durch lineare Regression bestimmte Achsenabschnitt � t = (6.63 � 0.41)
ms direkt dem Abstand Flankenposition{O�setzeit. Die Fehler der Messwerte folgen
aus der Bestimmung der Flankenpositionen durch Anpassen von Geraden und der
Berechnung der Fehlerfortp
anzung der variierten Parameter.

Der NormierungsfaktorN folgt aus der Bedingung
1R

0
wv(v) dv = 1 zu

N =
4
vb

�
2e� (va =vb)2

(v2
avb + v3

b) +
p

�v a(2v2
a + 3v2

b)(1 + erf(va=vb)
� � 1

: (3.31)

Aus der BeziehungL = vt mit der L•angeL = 2.45 m zwischen Chopperscheibe und
Detektor folgt daraus die Flugzeitverteilung

wv(L=t) dv(t) = N
� L

t

� 3

e� ( L=t � va
vb

)2 L
t2

dt =
NL 4

t5
e� ( L=t � va

vb
)2

dt =: wt (t) dt: (3.32)

Dabei wurde das Minuszeichen, wie f•ur Verteilungen •ublich, fallengelassen. Diese
Verteilung w•urde gemessen werden, wenn man annimmt, dass das Detektorsignal
proportional zum Fluss der Teilchen unabh•angig von deren Geschwindigkeit ist und
die •O�nungen des Choppers in�nitesimal klein sind. Die letzte Forderung, die aus
Gr•unden der hinreichenden Statistik nicht ann•ahrend erf•ullt werden kann, l•asst sich
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mathematisch ber•ucksichtigen, indem die Flugzeitverteilung mit der Verschlussfunk-
tion S(t) des Choppers gefaltet wird.S(t) ist f •ur das vorliegende Experiment, wie in
Abb. 3.12 (c) dargestellt, in guter N•aherung rechteckig, da der Schnitt des Blattes
parallel zur Ausdehnung des Strahls in vertikaler Richtungerfolgt und die horizon-
tale Ausdehnung mit wenigen Mikrometern vernachl•assigbar ist gegen die Breite der
•O�nung von einigen Millimetern. Mit der normierten Verschlussfunktion

S(t) =

(
!
� f•ur � �

2! < t < �
2!

0 sonst
(3.33)

l•asst sich das Faltungsintegral durch die Substitution� = 1=u analytisch l•osen:

I (t) =
Z

S(t � � ) wt (� ) d�

=

t+ �
2!Z

t � �
2!

!
�

NL 4

� 5
e� ( L=� � va

vb
)2

d�

= �
NL 4!

�

(t+ �
2! ) � 1
Z

(t � �
2! ) � 1

u3 e� ( Lu � va
vb

)2

du

= � N
vb

4
!
�

�
(

2vb

(� � 2!t )2

�

e� ( 2L! + va ( � � 2!t )
vb( � � 2!t ) )2

(4L2! 2 + 2L!v a(� � + 2!t ) + ( v2
a + v2

b)( � � 2!t )2)
�

�
2vb

(� + 2!t )2

�

e� ( 2L! � va ( � +2 !t )
vb( � +2 !t ) )2

(4L2! 2 + 2L!v a(� + 2!t ) + ( v2
a + v2

b)( � + 2!t )2)
�

+
p

�v a(2v2
a + 3v2

b)

 

erf

 
2L!

vb(� + 2!t )
�

va

vb

!

+ erf

 
2L!

vb(� � 2!t )
�

va

vb

!!)

: (3.34)

Diese Funktion wurde durch Variation der drei freien Parameter Skalierungsfaktora
und Geschwindigkeitenva und vb fehlergewichtet an die Messdaten angepasst. Dazu
wurde die Gr•o�e

� 2 :=
1

n � 3

nX

i =1

 
yi � f (x i )

� i

! 2

(3.35)

unter Benutzung einer bestehenden Implementierung eines Levenberg-Marquardt-
Algorithmus'21 minimiert. Die yi sind die n Messdaten mit einem durch die Stan-
dardabweichung der Poisson-Verteilung gegebenen Messfehler von � i =

p
yi und

f (x i ) die theoretische Erwartung nach (3.34). F•ur die Flugzeitmessungen am 9. 6.
1999 ergeben sich daraus folgende Werte:

21Das Matlab-Programm
"
leasqr\ von Richard I. Shrager et al.
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Datei t0/ms va/ms � 1 vb/ms � 1 � 2 v0/ms � 1 vmin
0 /ms � 1 vmax

0 /ms � 1


ug02 7.1 � 1.2 111 99 1.7 189 175 205

ug03 10.7� 1.6 136 89 2.7 197 174 225

ug04 18.5� 1.3 139 80 2.5 190 173 211

ug06 20.4� 1.5 139 82 2.5 191 171 216

Die Geschwindigkeitenvmin
0 und vmax

0 sind die Ergebnisse der Anpassungen mit an
den R•andern des Fehlerintervalls liegenden O�setzeitent0 � � t0 bzw. t0 + � t0. An
der Bandbreite der zentralen Geschwindigkeitenv0 erkennt man, dass die Geschwin-
digkeitsverteilung von der Wahl des O�setzeitpunktes emp�ndlich abh•angt und der
Fehler daher durch � t0 dominiert wird. Die Wirkung der Ver•anderung vont0 im
Rahmen des Fehlerintervalls ist in den Abb. 3.15 und 3.16 gezeigt. F•ur zuk•unftige
Messungen ist es wichtig, diesen Fehler zu minimieren. Daher sollten mehr Flugzeit-
spektren mit vielen, m•oglichst unterschiedlichen Frequenzen als einziger Variablen
aufgenommen werden, um ein genaueres �t zu erhalten. Ausserdem sollte die Sta-
tistik nach M•oglichkeit noch weiter verbessert werden, um die Position der Flanken
besser absch•atzen zu k•onnen.

Die resultierende Geschwindigkeitsverteilung des abgebildeten Datensatzes

"

ug06\, der die beste Statistik und gemeinsam mit

"

ug04\ eine hinreichende Tren-

nung der Spitzen aufweist, ist in Abb. 3.16 dargestellt. Ebenfalls abgebildet ist die
Wellenl•angenverteilung, die sich daraus nach

wv(
h

m�
) dv(� ) = N

 
h

m�

! 3

e� (
h

m� � va
vb

)2 h
m� 2

d� = N

 
h
m

! 4 1
� 5

e� (
h

m� � va
vb

)2

d� =: w� (� ) d�

(3.36)
berechnet. Die Geschwindigkeitsverteilung weist eine wahrscheinlichste Geschwin-
digkeit von (190 � 30) m/s und eine FWHM-Breite von (120 � 30) m/s auf.
Das entspricht (63 � 8) % der Zentralgeschwindigkeitv0. Die wahrscheinlichste
de Broglie-Wellenl•ange liegt bei (2.5� 0.6) pm. Da die Impulsverteilung

wk(k)dk =
N
m4

k3e� ( k=m � va
vb

)2

dk (3.37)

wegendk = m dv proportional zur Geschwindigkeitsverteilung ist, gilt, dass imk-
Raum die Breite der Verteilung (1:4 � 0:4) � 1012 m� 1 betr•agt. Die e� 1=4-Breite
folgt daraus durch den Vergleich mit einer Gau�'schen Glockenkurve zu

� k(Ensemble)= (4 :0 � 1:2) � 1011 m� 1 (3.38)

F•ur die Ofentemperaturen, bei denen eindeutige C70-Beugungskurven aufgenom-
men wurden, liegen bisher noch keine auswertbaren Flugzeitdaten vor.
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Abbildung 3.15: Anpassung der theoretischen Erwartung an die erste Spitze des in
Abb. 3.13 gezeigten Spektrums. F•ur die rote Linie wurde die O�setzeit aus der in
Abb. 3.14 dargestellten Extrapolation eingesetzt. Die gr•unen Linien ergeben sich bei
O�setzeiten an den R•andern des Vertrauensintervalls, wobei der Fehler� t0 durch
den Fehler der Flankenposition und den Fehler von� t bestimmt wird. Die drei
Kurven entsprechen dabei h•au�gsten Geschwindigkeitenv0 von 171, 191 und 216
m/s.
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v in m/s l in m

Abbildung 3.16: Flugzeitverteilung der C60-Molek•ule bei 612 � C Ofentemperatur
(a). In (b) ist die dazu korrespondierende Wellenl•angenverteilung abgebildet. Bei-
de Verteilungen sind normiert. Die gestrichelten Linien markieren die durch den
O�setfehler erhaltene Unsicherheit der Kurven.
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3.2 Beugungsexperimente

3.2.1 Beugung von C 60

Die ersten eindeutigen Beugungskurven f•ur C60 wurden am 9. 6. 1999 gemessen.
Der Detektor wurde •uber eine Distanz von 300� m gefahren. Alle zwei Mikrome-
ter wurden 5 Sekunden lang Ereignisse gez•ahlt. Abb. 3.17 (a) zeigt ein Beispiel f•ur
eine solche Messung. Zehn solcher Datens•atze wurden aufgenommen. Anschlie�end
wurde die Lage der Maxima durch einen Lorentz-Fit der nullten Beugungsordnung
bestimmt und alle Datens•atze so verschoben, dass die bestimmten Maxima am Ort
Null liegen. Verschiedene Methoden, die Zentren zu bestimmen, sind in Abb. 3.18
(a) nebeneinander gestellt. Die Anpassung von Funktionen,die qualitativ das gleiche
Verhalten zeigen wie die Hauptmaxima, scheint ein besseresMa� f •ur die Lage der In-
terferenzmuster zu sein, denn sie ergeben den stetigsten Verlauf in der Zeit, was dem
plausibelsten Verhalten einer geometrischen Drift des Aufbaus •uber wenige Mikro-
meter w•ahrend der dreist•undigen Messung entspricht. Die zentrierten Daten wurden
gemittelt (Abb. 3.17 (b)) und der Fehler nach dem Gau�'schenFehlerfortp
anzungs-
gesetz bestimmt. Zum Anpassen der theoretischen Erwartungan die Daten wurde in
einem letzten Schritt aus der H•ohe der hinreichend weit au�en liegenden Punkte ein
durchschnittlicher Sockelwert von 24.33 s� 1 ermittelt, der noch von den Z•ahlraten
abgezogen wurde. Dieser Untergrund ist unabh•angig von der Beugung, denn er l•asst
sich auch bei der in Abb. 3.18 (b) gezeigten Messung des kollimierten Fullerenstrahls
ohne Gitter beobachten. Der Untergrund ohne Gitter liegt mit gut 40 Ereignissen
in 5 s etwa doppelt so hoch, wie der Untergrund mit Gitter. Dasist konsistent mit
der Transmission des Gitters (3.17) von knapp 50%.

Zum Vergleich der Resultate mit der theoretischen Erwartung wurde der entspre-
chende Ausdruck (2.81) durch den auch in Kapitel 3.1.6 verwendeten Levenberg-
Marquardt-Algorithmus fehlergewichtet an die Daten angepasst. Dabei wurden f•unf
Parameter variiert, die Breite der Kollimationsschlitzes1 und s2, die Einzelspaltbrei-
te des Gitters b, die e� 2-Breite w der als Gau�'sche Glockenkurve angenommenen
Detektorau
 •osungf (p) und ein Skalierungsfaktor. Der Algorithmus fand keine•uber-
zeugende Anpassung an die Daten bei der Wahl der Wellenl•angenverteilung, die zur
Zentralgeschwindigkeit von 191 m/s korrespondiert, da diese die ersten Beugungs-
maxima zu weit au�en liegen l•asst, was der Algorithmus durch Vergr•o�erung von w
zu kompensieren sucht. Daher wurde die Wellenl•angenverteilung mitv0 = 216 m/s,
die am Rand des Vertrauensintervalls die Verteilung mit denk•urzesten Wellenl•angen
darstellt, gew•ahlt. Es ergibt sich die Abb. 3.19 dargestellte Kurve mit denfolgenden
Parametern:

s1 = (12:8 � 0:7) � m

se�
2 = (10:5 � 0:4) � m ) s2 = (9 :5 � 0:9) � m

b = (35 � 2) nm

w = (7 � 2) � m:
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Abbildung 3.17: Die Einzelmessung 0609/002/a6 einer Beugungskurve (a) undder
Durchschnitt zehn solcher Datens•atze /a0 bis /a9 (b). Die einzelnen Messungen
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Abbildung 3.18: Die obere Gra�k zeigt die Drift des Maximums der einzelnen In-
terferenzkurven der Messungen 0609/002/a0 bis /a9. Jede Messung hat etwa 20
min gedauert, damit betr•agt die maximale Driftgeschwindigkeit etwa 1� m in 5
min. Die Lage der Maxima wurde durch Wahl des Ortes h•ochster Z•ahlrate und
durch Anpassung des Hauptmaximums an eine Gau�'sche Glockenkurve bzw. an ei-
ne Lorentz-Funktion bestimmt. In (b) ist das Pro�l des kollimierten Fullerenstrahls
ohne eingeschobenes Beugungsgitter abgebildet.
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Abbildung 3.19:Experimentelle Beugungskurve f•ur C60 (blaue Kreise) und die theo-
retische Erwartung (rot).
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3.2.2 Beugung von C 70

Es erfordert keinerlei Aufwand, das Experiment von C60 auf C70 umzustellen. Das
gr•o�ere Fulleren hat gegen•uber dem kleineren den Vorteil, dass es leichter ionisiert
wird, was eine um einen Faktor 10 gr•o�ere Z•ahlrate zur Folge hat. Nachteilig wirkt
sich dabei die Vergr•o�erung der Detektionszone aus dem gleichen Grund aus, daher
steigt die Detektionse�zienz nicht signi�kant und die Beugungskurven sind von
einer vergleichbaren Qualit•at. Das in Abb. 3.20 gezeigte Beispiel wurde bei einer
Ofentemperatur von T = 602 � C aufgenommen. In Ermangelung aussagekr•aftiger
Daten der Fluggeschwindigkeit wurde hier auf einen Vergleich mit der theoretischen
Erwartung verzichtet.
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Abbildung 3.20:Die Summe von 12 Beugungskurven von C70 mit Messzeiten von 5 s
pro Punkt (oben) und das Strahlpro�l ohne Gitter vom gleichen Tag (unten). Beide
Kurven sind •uber der gleich skalierten Achse aufgetragen, um die Verbreiterung
durch das Beugungsgitter zu demonstrieren.
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Kapitel 4

Diskussion der Ergebnisse

Das wichtigste Ergebnis der Versuche ist, dass die Daten unter der Annahme der
Beugung eines Wellenfeldes am Gitter•uberzeugend erkl•art werden. Daraus folgt,
dass die deutlich erkennbaren Minima links und rechts des Hauptmaximums eine
Verringerung der Intensit•at auf Grund destruktiver Interferenz eines Fullerens mit
sich selbst1 darstellen. Das aber hei�t, dass das, was am Detektor als Fulleren regi-
striert wird und allgemein als Objekt der Gr•o�e eines Nanometers betrachtet wird,
am Ort des Gitters mindestens•uber das Hundertfache dieser Gr•o�e ausgedehnt
gewesen sein muss, denn die am Detektor destruktiv interferierenden Wellenz•uge
entstammen zwei benachbarten Gitterl•ucken im Abstand von 100 nm.

Beim Anpassen der theoretischen Erwartung an das Interferenzmuster werden
die Breiten der Kollimationsschlitze mit etwa 10� m erwartungsgem•a� reproduziert.
Das gilt nicht f•ur die Einzelspaltbreite des Gitters, die mit fast 40 % unterihrem
nominellen Wert signi�kant zu klein ist. Dieser Wert wurde konsistent mit beiden
theoretischen Ans•atzen und allen Daten gefunden und steht in•Ubereinstimmung
mit Erkl •arungen, die die van der Waals-Wechselwirkung zwischen Gittermaterial
und Molek•ul daf•ur verantwortlich machen, dass sich die Spaltbreite e�ektiv verklei-
nert [45].

Die Breite des Detektors ist mit (7� 2) � m signi�kant gr •o�er, als das Strahlpro�l
im Brennpunkt. Dieser Wert deckt sich aber mit neusten Messungen, in denen durch
Ausblenden des Molek•ulstrahl die Breite des Detektors zu 8� m bestimmt wurde.

Au�allend ist, dass alle Beugungskurven im Zentrum des Hauptmaximums einen

"
Ausrei�er\ nach oben zu haben scheinen. Eine plausible Erkl•arung daf•ur liegt in der

beschriebenen Methode der Korrektur um den Nullpunkt, die vielleicht die Chance
erh•oht, k•unstlich einen zentralen Punkt zu bevorzugen. Es w•are sinnvoll, das Fitpro-
gramm dahingehend zu erweitern, dass eine Verschiebung in der Detektorposition
ein freier Parameter werden k•onnte. Das lie�e die M•oglichkeit der Anpassung der
Einzelmessungen zu, wodurch sich das Problem l•osen lassen sollte. Auch w•are eine
Freiheit in der Verschiebung der H•ohe sinnvoll, da die Subtraktion eines Untergrunds

"
von Hand\ immer ein willk•urliches Element enth•alt. Eine interessante Erweiterung

des Programms best•ande auch darin, die van der Waals-Wechselwirkung in der•Uber-
gangsamplitude (2.79) zu ber•ucksichtigen.

1Eine Interferenz verschiedener Teilchen ist schon auf Grund der geringen Teilchenzahldichte
im Strahl (Kapitel 3.1.2) auszuschlie�en.
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Kapitel 5

Ausblick

Die Schwerpunktswellenfunktion der hei�en Fullerene wiesin den Experimenten ei-
ne koh•arente r•aumliche Ausdehnung von•uber 100 nm auf. Nach den in Kapitel
2.2 durchgef•uhrten Rechnungen stehen die Molek•ule damit an der Schwelle zur De-
koh•arenz. Um Dekoh•arenzmechanismen zu untersuchen, muss die Wellenfunktion
m•oglichst weit separiert werden, was den Aufbau eines Interferometers mit mehr als
einem Gitter erstrebenswert macht. Bei einer Trennung in der Gr•o�enordnung von 10
Mikrometern w•urde bereits ein Photon der W•armestrahlung ausreichen, die Wellen-
funktion kollabieren zu lassen. Es bieten sich zwei Konzepte an: Ein Mach-Zehnder-
Interferometer hat den Vorteil, dass es achromatisch ist, da die Beugungsbilder der
Gitter im Fraunhofer-Regime liegen. Daher ist es auch f•ur breite Wellenl•angenvertei-
lungen, wie sie von thermischen Quellen produziert werden,geeignet. Das sich den
Talbot-E�ekt zu Nutze machende Talbot-Lau-Interferometer beruht auf der Nah-
feldbeugung im Fresnel-Regime und erfordert daher eine schmale Geschwindigkeits-
verteilung des Strahls. Dieser sich in kleinen Intensit•aten •au�ernde Nachteil kann
im so genannten verallgemeinerten Talbot-Lau-Interferometer [46] dadurch wettge-
macht werden, dass der Strahl daf•ur in transversaler Richtung inkoh•arent sein darf.
Dadurch entf•allt der Intensit •atsverlust durch die Kollimation.

Eine andere M•oglichkeit, die Intensit•at zu erh•ohen, ist die Verwendung stehender
Lichtwellen als Beugungsgitter. Solche Gitter haben den Vorteil, dass sie nicht ver-
schmutzen k•onnen und wohlde�nierte Eigenschaften aufweisen. Neben der M•oglich-
keit, Absorptionsgitter nach dem Prinzip des hier verwendeten Detektors einzuset-
zen, sind auch Phasengitter denkbar. Diese w•aren zur Interferometrie besonders
geignet, da sie den Durchgang von erheblich mehr Molek•ulen erlauben w•urden, als
absorptive Gitter. Dazu wird zur Zeit die M•oglichkeit untersucht, die Fullerene an
einer Stehwelle aus UV-Licht1 zu beugen.

Der Weg vom Quantenobjekt zum klassischen Objekt lie�e sichauch weitergehen
durch Erh•ohung der Masse und der damit verbundenen Komplexit•at der gebeugten
Teilchen. Von besonderem Reiz w•are es dabei, den Schritt in die Biologie zu tun.
An Objekten, die vielleicht in der Gr•o�enordnung von Viren liegen k•onnten, lie�e
sich die Untersuchung fortsetzen, welcher Art die Grenzen der Beobachtbarkeit von
Welleneigenschaften der Materie sind. Neben den langgestreckten helikalen Viren
hat die Natur auch ikosaedrische Viren hervorgebracht, deren aus regelm•a�ig an-
geordneten Protein-Untereinheiten gebildetes Capsid (H•ulle der Nukleins•aure) die

1266 nm aus einem zweifach frequenzverdoppelten Nd:YVO4-Laser
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selbe Symmetrie wie die Buckminsterfullerene aufweist [47]. Die einfachsten Vertre-
ter dieser Viren bestehen wie der in Abb. 5.12 gezeigte Phage aus 60 identischen
Untereinheiten, von denen jeweils drei eine Fl•ache des Ikosaeders bilden. Vielleicht

Abbildung 5.1: Der Bakteriophage (Bakterienbefallendes Virus)� X174 im Gr•o�en-
vergleich mit einem Buckminsterfulleren (Pfeil). Beide Gebilde weisen die gleiche
ikosaedrische Struktur auf. Die gro�en, blau eingef•arbten Erh•ohungen auf der H•ulle
korrespondieren zu den pentagonalen Fl•achen des Fullerens, w•ahrend die kleinen
Erh•ohungen auf den Mitten der Sechsecke liegen.

kann die hohe Symmetrie dieser Gebilde, die etwa 30 mal gr•o�er als ein Fulleren
sind, helfen, den Wellencharakter zu o�enbaren.

2aus http://www.tulane.edu/~dmsander/WWW/109/structur e.html
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Kapitel 6

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wird die Beugung von Fulleren-Materiewellen mit einer
de Broglie-Wellenl•ange von wenigen Pikometern an Gittern mit einer Periodizit•at
von 100 nm demonstriert. Dazu werden die Molek•ule bei 600 � C zur freien Pro-
pagation ins Hochvakuum verdampft und ein enger Strahl daraus ausgeschnitten.
In longitudinaler Richtung ist eine kleine Koh•arenzl•ange in der Gr•o�enordnung we-
niger Wellenl•angen die Folge der breiten thermischen Impulsverteilung.Durch die
Kollimation wird die Koh •arenzl•ange in transversaler Richtung demgegen•uber um
f•unf Gr•o�enordnungen vergr•o�ert. Damit ist es m•oglich, einige Spalte des Gitters
koh•arent auszuleuchten, was durch die Messung eines Interferenzmusters demon-
striert werden konnte. Die Beugungskurve weist die typischen, durch destruktive
Interferenz der Teilwellen bewirkten Minima zwischen nullter und erster Beugungs-
ordnung, auf. Die Messergebnisse lassen sich im Rahmen der Kirchho�'schen Beu-
gungstheorie erkl•aren, wobei die Gesamtmasse des Molek•uls die Wellenl•ange deter-
miniert. Fullerene sind die schwersten und komplexesten Objekte, an denen bisher
der Wellencharakter der Materie beobachtet wurde.
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Anhang A

Rechnungen

A.1 Au
 •osungsgrenze des Mikroskops im Teilchenbild

Ausgangspunkt ist die Frage, f•ur Photonen welcher Wellenl•ange� der Impuls•uber-
trag auf das Fullerenmolek•ul zu vernachl•assigen ist. In der transversalen, f•ur die
Beugung entscheidenden Richtung ist im Prinzip kein R•ucksto� vernachl•assigbar, da
der Transversalimpuls der Molek•ule beliebig klein sein kann. Daher ist es sinnvoll,
sich zu •uberlegen, wie gro� ein Impuls etwa sein muss, der die Interferenz zerst•ort,
um den Photonimpuls mit dieser Gr•o�e zu vergleichen. Dazu betrachtet man nach
Abb. A.1 die Wellenl•ange eines Photons, dessen Impuls gerade ausreicht, das als
klassisches Partikel betrachtete Molek•ul ohne Transversalimpuls von der nullten
Beugungsordnung in das erste Interferenzminimum zu sto�en. Das Minimum liegt
etwa bei

y =
� dB

2d
LP =

h
mvk

LP

2d
: (A.1)

Mit der Flugdauer L P
vk

von Gitter G zu Detektor P ergibt sich eine ben•otigte Tans-
versalgeschwindigkeit von

v? = y
vk

LP
: (A.2)

Damit wird der Transversalimpuls

p? = mv? = my
vk

LP
= m

� dB LP

2d
vk

LP
= mvk

� dB

2d
=

mvk

2d
h

mvk
=

h
2d

: (A.3)

Der Vergleich mit dem Photonimpulsh=� ergibt

� = 2d; (A.4)

die Au
 •osungsgrenze des Mikroskops.

A.2 L •osung der Schr •odinger-Gleichung

Der Produktansatz  (~r; t) !  x (x) �  y(y) �  z(z) �  t (t) f •uhrt nach Einsetzen in
(2.35) und Separation der Konstanten

�
�h2

2m

 
 00

x

 x
+

 00
y

 y
+

 00
z

 z

!

+ mgz = i �h
_ t

 t
(A.5)
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q

Abbildung A.1: Die Au
 •osungsgrenze des Mikroskops im Teilchenbild: Photonen
welcher Wellenl•ange zerst•oren das Interferenzmuster? Die Bedingung f•ur das erste
Beugungsminimum istsin� � � dB =2d, wobei d die Gitterkonstante ist.

auf die Di�erentialgleichungen

 00
x;y

 x;y
= const (A.6)

�h2

2m2g
 00

z

 z
� z =: �

 00
z

 z
� z = const (A.7)

_ t

 t
= const; (A.8)

die mit geeignet gew•ahlten Separationskonstanten folgende L•osungen haben:

 x = A1 ei (kx x+� 1) (A.9)

 y = A2 ei (ky y+� 2) (A.10)

 z = � Ai

 
z � �k 2

z

� 1=3

!

+ � Bi

 
z � �k 2

z

� 1=3

!

(A.11)

 t = A3 e
� i

�
�hk 2

2m t+� 3

�

: (A.12)

Die beiden unabh•angigen L•osungen der Airy'schen Di�erentialgleichung (A.7) erge-
ben sich durch einen Potenzreihenansatz1. Nur die Funktion Ai (x) in (A.11) stellt
eine physikalische L•osung des Problems dar (siehe Abb. A.2): f•ur x = z� �k 2

z
� 1=3 > 0

1Herleitung siehe z.B. http://www.treasure-troves.com/m ath/
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bzw. V = mgz > E = �h2k2
z

2m ist die Region klassisch unerreichbar, die Wahrschein-
lichkeitsamplitude f•allt exponentiell ab, w•ahrend sie in dem Gebietx < 0 oszilliert,
weil dort die Energie des Teilchens gr•o�er ist als das Gravitationspotenzial.Bi (x)
divergiert f•ur x > 0 und kann daher keine L•osung darstellen, also muss f•ur (A.11)
� = 0 gelten. Damit ist als L•osung der Schr•odinger-Gleichung (2.35) ein Produkt

- 10 - 8 - 6 - 4 - 2 2
x

- 0.4

- 0.2

0.2

0.4

0.6

0.8

1

Abbildung A.2: Die beiden Airy-Funktionen Ai (x) (blau) und Bi (x) (rot). Ai (x)
geht f•ur x ! 1 exponentiell gegen Null, w•ahrend Bi (x) divergiert.

aus monochromatischen Wellen beliebiger Wellenvektoren~k = ( kx ; ky; kz) gefunden
worden:

 ~k (~r; t) = A Ai

 
z � �k 2

z

� 1=3

!

ei (kx x+ ky y� �hk 2

2m t ) (A.13)

(mit einer komplexen KonstanteA := � A 1 A2 A3 ei (� 1+� 2+� 3)). Da ~k frei ist, ist die
allgemeine L•osung ein Integral

R d3k
(2� )3 •uber den gesamten Impulsraum mit beliebiger

komplexzahliger Gewichtunga(~k):

 (~r; t) =
Z d3k
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=
1Z

�1

dkx

2�

1Z

�1

dky

2�

1Z

�1

dkz

2�
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Es l•asst sich leicht zeigen, dass (A.14) die Schr•odinger-Gleichung (2.35) im All-
gemeinen l•ost. Daf•ur muss allerdingsa(~k) so bescha�en sein, dass Di�erentiation
und Integration vertauschen:
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Die reelle Amplitude A wird durch die Normierung der Wellenfunktion
Z

d3r j  (~r; t)j2 = 1 (A.15)

festgelegt und die konstante Phase �1 + � 2 + � 3 kann o. B. d. A. als Null gew•ahlt
werden.

A.3 Zeitentwicklung eines Gau�-f •ormigen Wellenpakets

Sei die gemessene Impulsverteilung eines reinen Zustands in einer Dimension Gau�-
f•ormig und nach Z dk

2�
j a(k)j2 = 1 (A.16)

normiert. Mit der halben 1=e-Breite � k (De�nition nach [23], siehe Abb. A.3) gilt

1
2�

ja(k)j2 =
1

p
� � k

e
� ( k � k 0 ) 2

� k
2 : (A.17)

Damit ist der Impulszustand im Allgemeinen als

a(k) = (4 � )1=4 � � 1=2
k exp

(

�
(k � k0)2

2� k
2

+ i � (k)

)

(A.18)

zu schreiben. Hier entspricht� k der halben 1=
p

e-Breite der Einh•ullenden (Stan-
dardabweichung, siehe z.B. [48], vgl. Abb. A.3). Die Ortsdarstellung des Zustands

ergibt sich f•ur die freie Bewegung durch Entwickeln nach ebenen Wellen:

 (x; t ) =
1Z

�1
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2m t ) (A.19)

Setzt man zun•achst � (k) = 0, so ergibt Einsetzen von (A.18)
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Der Exponent
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Abbildung A.3: Vergleich der verschiedenen Breiten der Gau�'schen Glockenkurve

l•asst sich auf die Form (ak + b)2 + c bringen, was nach Ko�zientenvergleich auf
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f•uhrt. Mit der Substitution u := � i (ak + b) wird das Integral in (A.20) auf die
analytisch auswertbare Gau�sche Form gebracht
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woraus sich
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ergibt. Mit den Abk •urzungen

v0 :=
�h
m

k0 (A.27)
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! 0 :=
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2 (A.28)
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l•asst sich die Wellenfunktion als

 (x; t ) = � � 1=4
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(A.30)
schreiben. F•uhrt man die 1=e-Breite

� x (t) :=

p
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t2 (A.31)

der Wahrscheinlichkeitsdichte im Ort ein, erh•alt man f•ur das Absolutquadrat der
Wellenfunktion analog zu (A.17)

j  (x; t )j2 =
1

p
� � x (t)

e
� ( x � v0 t ) 2

� x( t ) 2 : (A.32)

Das Wellenpaket bewegt sich mit der Gruppengeschwindigkeit v0 durch den Raum
und nimmt dabei in der Breite nach (A.31) zu, wie in Abb. 2.7 gezeigt.

Die Unsch•arfen sind als die halbene� 1=4-Breiten (vgl. Abb. A.3) der Zustands-
funktionen (A.18) und (A.30) de�niert:
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2
(A.33)

� x(t) :=
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p

2
=
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4� k2 +
�h2� k2

m2
t2 (A.34)

Damit erf•ullt das Produkt dieser beiden Breiten die Heisenbergsche Unsch•arferela-
tion (2.40)
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: (A.35)

Zur Ber•ucksichtigung der unbekannten Phase� (k) in (A.18) wird diese zun•achst
um k0 entwickelt, da der Impulszustand nach Voraussetzung nur umk0 herum we-
sentlich ungleich Null ist. L•asst sich die Phase in hinreichend guter N•aherung als
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darstellen, d.h. alle h•oheren Glieder sind kleiner als von der Gr•o�enordnung 1, dann
ist eine analytische Berechnung des Ortszustandes m•oglich. Erg•anzt man dazu den
Exponenten (A.21) um die Entwicklung voni � (k) nach (A.36), erh•alt man den
zus•atzlichen Term

i � (k) = i
�

� 0 � k0� 0+
1
2

k2
0� 00

�

+ i (� � k0� 00) k +
i
2

� 00k2: (A.37)

Man •uberzeugt sich leicht, dass das Hinzuf•ugen eines konstanten Phasenfaktors

ei(� 0 � k0 � 0+ 1
2 k2

0 � 00) (A.38)

und die Verschiebungen in Raum und Zeit

x ! x + � 0 � k0� 00 (A.39)

t ! t �
m
�h
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die Transformation von (A.20) auf das allgemeinere Problemmit � (k) 6= 0 leistet.
Damit geht die Breite (A.31) in
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•uber und die Wahrscheinlichkeitsdichte (A.32) wird zu
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(A.42)
Der Vergleich mit (A.35) zeigt, dass die Phase� (k) h•ochstens linear in k sein darf,
um das minimale Unsch•arfeprodukt zu ergeben.

Um ein Gef•uhl f•ur die beteiligten Gr•o�en im Experiment zu bekommen, soll
zun•achst angenommen werden, dass einerseits die Lokalisierung durch den Sto�-
partner von der Ordnung des Molek•uldurchmessersd ist und andererseits der Orts-
zustand in hinreichend guter N•aherung Gau�-f•ormig ist. Damit ergibt sich, unter
Vernachl•assigung einer eventuellen Phase, nach (A.34)

� x(t) =

s
1

4� k2 +
�h2� k2

m2
t2

zum Zeitpunkt t = 0 der Pr•aparation das minimale Unsch•arfeprodukt

� k(Ofen) �
1
d

= 1 � 109 m� 1: (A.43)

Ein auf diese Weise gegebenes Wellenpaket zer
ie�t nach (A.34) auf dem Weg von
der Quelle Q zum Gitter G in der Zeit t = QG=v0 = QG m

�hk0
. F•ur den im Strahl

bei gut 600 � C nach Kapitel 3.1.6 h•au�gsten Impuls �hk0 = �hmv0 mit v0 = 200 m/s
ergibt sich t = 7 ms. Damit dehnt sich das Wellenpaket in den Richtungen derfreien
Bewegung auf 0.6 mm aus.
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Anhang B

Programme

B.1 Matlab-Programm zum Flugzeit�t

B.1.1 Hauptprogramm " Flugzeit�t\

% Flugzeitfit: v^3 x Gauss gefaltet mit Rechteck
% von Julian Voss-Andreae, November 1999

clear all;
%format long;
format compact;

nu = 23.98; % Chopper-Frequenz
n = 2; % Anzahl der Oeffnungen
a = 10.24; % Breite der Oeffnung
b = 97.91; % Durchmesser der Oeffnungen
offset = .02037; %- .00146;
cutoff = .022;
name = 'flug06.dat';

p(1) = nu/n * 2*pi; % Frequ/Anzahl Oeffnungen: Kreisfrequen z
p(2) = 2*asin(a/b); % ergibt Oeffnungswinkel
%p(2) = 2*asin(12.28/97.95);
p(3) = offset; % Gesamtoffset
%rechter = pi/2 /p(1);
%flanke = 0 /p(1);
%tstrich = .0026214;
%tstrich = .00098304;
%peak = 1*pi /p(1);
%p(3) = rechter - flanke - tstrich + peak % Trigger auf abfalle nde Flanke:

% Offset = Vierteldrehung - Oeffnung - abgelesener Offset
%p(3) = (1*pi/10)/p(1); %
p(4) = 2.45; % Laenge von Chopper bis Detektor
p(5) = -1.58; % Skalierungsfaktor
p(6) = 138.8; % va
p(7) = 74.7; % vb

daten = load(name);
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xroh = daten(1:length(daten),1);
xroh = xroh.*1e-9;
yroh = daten(1:length(daten),2);
errroh = sqrt(yroh);
i = 1;
for n = 1:length(xroh)

if (xroh(n) > p(3) + p(2)/p(1)) & (xroh(n) < p(3) + 1/nu)
% Daten zwischen Singularitaet und naechstem Peak

xdata(i) = xroh(n);
ydata(i) = yroh(n);
if xdata(i) < cutoff

ydata(i) = 0.;
end
yerror(i) = errroh(n);
if yerror(i) == 0.

yerror(i) = sqrt(.5);
end
i = i + 1;

end
end
xdata=xdata(:); % change all vectors to columns
ydata=ydata(:); yerror=yerror(:); plot(xdata,ydata,'r .')

fnct = 'v3gaussrechteck';
dp(1) = 0;
dp(2) = 0;
dp(3) = 0;
%dp(3) = .001*p(3);
dp(4) = 0;
dp(5) = .001*p(5);
dp(6) = .001*p(6);
dp(7) = .001*p(7);
[f,p,kvg,iter,corp,covp,covr,stdresid,Z,r2]=

leasqr(xdata,ydata,p,fnct,1e-4,30,yerror.^-1,dp,'df dp');
disp(name)
disp('t0')
disp(p(3))
disp('a')
disp(p(5))
disp('va')
disp(p(6))
disp('vb')
disp(p(7))
disp('Fehler:')
fehler=sqrt(diag(covp));
disp(fehler)



B.2 Programme zum Beugungskurven�t 77

disp('Zentrale Geschwindigkeit:')
disp((p(6)+sqrt(p(6)^2 + 6*p(7)^2))/2)
disp('Fehler:')
disp(sqrt((9*fehler(3)^2*p(7)^2)/(p(6)^2 + 6*p(7)^2) +

(fehler(2) + (fehler(2)*p(6))/sqrt(p(6)^2 + 6*p(7)^2))^ 2/4.))
chi2 = chi2v3gaussrechteck(p, xdata, ydata, yerror)/

(length(xdata)-4) % normiert, siehe S. 91

plot(xdata,ydata,'r.',xdata,v3gaussrechteck(xdata,p ))

B.1.2 Fitfunktion " v3gaussrechteck\

function[v3gr] = v3gaussrechteck(x, p);

v3gr = p(5) * ((p(1) * ( -(p(2)+2*p(1)*(x-p(3))).^(-2)
.*(2*exp(-(-2*p(4)*p(1)+(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))*p(6) ).^2
./(p(2)+2*p(1)*(x-p(3))).^2 /p(7)^2) *p(7).* (4*p(4)^2 *p(1)^2 +
2*p(4)*p(1)*(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))* p(6)+(p(2)+2*p(1 )*(x-p(3))).^2
* (p(6)^2+p(7)^2)))+(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3))).^(-2) .*
(2*exp(-(2*p(4)*p(1)+(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3)))*p(6)). ^2
./(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3))).^2
/p(7)^2)*p(7).*(4*p(4)^2*p(1)^2-2*p(4)*p(1)*(p(2)+2 *p(1)*
(-x+p(3)))*p(6)+(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3))).^2
*(p(6)^2+p(7)^2)))+sqrt(pi)*p(6)*(2*p(6)^2+3*p(7)^2 )*
erf((2*p(4)*p(1)./(p(2)+2*p(1)*(x-p(3)))-p(6))/p(7) )+
sqrt(pi)*p(6)*(2*p(6)^2+3*p(7)^2)*erf((2*p(4)*p(1). /
(p(2)+2*p(1)*(-x+p(3)))+p(6))/p(7))
))/(p(2)*(2*sqrt(pi)*p(6)^3+2*exp(-p(6)^2/p(7)^2)*p (6)^2*
p(7)+3*sqrt(pi)*p(6)*p(7)^2+2*exp(-p(6)^2/p(7)^2)*p (7)^3+
sqrt(pi)*p(6)*(2*p(6)^2+3*p(7)^2)*erf(p(6)/p(7))))) ;

B.1.3 � 2
" chi2rechteckgauss\

function[chi2] = chi2rechteckgauss(p, xdata, ydata, yerr or);

theorie = v3gaussrechteck(xdata, p);
chi2 = (ydata - theorie)./yerror;
chi2 = sum(chi2.*chi2);

B.2 Programme zum Beugungskurven�t

B.2.1 Matlab-Programm " Beugungskurven�t\



78 Programme

% Beugungskurvenfit
% von Julian Voss-Andreae, Dezember 1999

%clear all;
format compact;
%mex c60fresnel6.cpp

name = '0609Beugung.dat';
max = 9; % max. Anzahl Iterationen

p(1) = 12.88; % Schlitz 1 in Mikrometer (9.3 mit)
p(2) = 10.34; % effektive Breite Schlitz 2 im C-Programm
p(3) = 35.27; % effektive Einzelspaltbreite in nm
p(4) = 22403; % Skalierungsfaktor / 1.e19
p(5) = 0; % Sigma Einzelspaltbreite in nm
p(6) = 7.16; % Laserbreite in Mikrometer

daten = load(name); xdata = daten(1:length(daten),1); yda ta =
daten(1:length(daten),2); err = daten(1:length(daten), 3);
%xdata = xdata(:); % change all vectors to columns
%ydata = ydata(:);
%err = err(:);

xdata = xdata*1e-6;

%errorbar(xdata,ydata,err);
%,xdata,ytheorie+p(6)

%tic
%yth=ytheorie(xdata,p)
%t=toc
%plot(xdata,yth,xdata,ydata)

dp(1) = .001*p(1);
dp(2) = .001*p(2);
dp(3) = .001*p(3);
dp(4) = .001*p(4);
dp(5) = 0;
dp(6) = .001*p(6);

tic [f,p,kvg,iter,corp,covp,covr,stdresid,Z,r2] =
leasqr(xdata,ydata,p,'ytheorie',1e-3,max,err.^-1,dp ,'dfdp'); t=toc

disp(name) disp(' s1 s2 b scale sigma')
disp(p(1:5)')
disp(' Laserbreite')
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disp(p(6))
disp('Zeit in h und pro Iteration in Minuten')
disp(t/3600)
disp(t/60/iter)

B.2.2 C-Programm " c60fresnel6\

// Beugung von Fullerenen von Julian Voss-Andreae
// Version 1: 1.7.1999 bis Version 5, 26.7.1999
// Gerbrand van der Zouw (c60fresnel2): Einbindung in Matla b,
// Interpolation Fresnel-Tabelle,
// Julian Voss-Andreae, Version 6 (c60fresnel3): Dezember 1999,
// Einzelspaltbreiten-Variation herauskommentiert
// c60fresnel4: q-Integration in Absolutquadrat
// c60fresnel5: Konstanter Einfallswinkel
// c60fresnel6: Integration theta

#include <stdio.h>
#include <math.h>
#include "mex.h"

#define NFRESNEL 200000L
#define TABSTEP NFRESNEL/200

#define INVSQRT2PI 0.398942280402
#define LENGTH1 1.14
#define LENGTH2 1.25
#define GRIDCONST 100.e-9
#define MDHQ 1.143377487568288e+10
#define CONST sqrt(MDHQ *(LENGTH1+LENGTH2)/LENGTH1/LENGTH2)/2.
#define DETMAX 140.e-6
#define DETSOL 2.e-6
#define VMIN 30. /* 190: 20 und 370 */
#define VMAX 440.
#define THMAX 1.5e-5
#define THNODES 30
#define VNODES 80
#define QNODES 80

void beugung(const double *,const double *,double *, int);

static mxArray* fresnellcarr; static mxArray* fresnellsa rr;
static double *fs; static double *fc;
static int initialized=0;
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template<class T> T max(T a, T b) {
return a>b?a:b;

}

template<class T> T min(T a, T b) {
return a<b?a:b;

}

void cleanup(void) {
mexPrintf("Cleaning up fresnell-integral tables.\n");
mxDestroyArray(fresnellcarr);
mxDestroyArray(fresnellsarr);

}

void mexFunction(
int nlhs, mxArray *plhs[],
int nrhs, const mxArray *prhs[]

)
{

double *xp, *pp;
double *yp;
unsigned int m,n,mx,nx,mp,np,i;
double pscale[6];

FILE *fp;

const mxArray*& X_IN=prhs[0];
const mxArray*& P_IN=prhs[1];

mxArray*& YP_OUT=plhs[0];

/* Check for proper arguments */

if (nrhs != 2) {
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires two input arguments. ");

} else if (nlhs > 1) {
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires one output argument.");

}

if (!mxIsDouble(X_IN) || !mxIsDouble(P_IN))
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires real input elements. ");

m=mxGetM(X_IN);
n=mxGetN(X_IN);
mx=max(m,n);
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nx=min(m,n);

m=mxGetM(P_IN);
n=mxGetN(P_IN);
mp=max(m,n);
np=min(m,n);

if(nx>1 || np>1)
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires vectors as input elem ents.");

if(mp!=5)
mexErrMsgTxt("C60FRESNEL2 requires 5 parameters.");

if (!initialized) {

/* create persistent arrays to hold fresnel tables*/
fresnellcarr=mxCreateDoubleMatrix(1,NFRESNEL,mxREAL );
fresnellsarr=mxCreateDoubleMatrix(1,NFRESNEL,mxREAL );
mexMakeArrayPersistent(fresnellcarr);
mexMakeArrayPersistent(fresnellsarr);
mexAtExit(cleanup);

fc=mxGetPr(fresnellcarr);
fs=mxGetPr(fresnellsarr);

/* read fresnell binary data from files */
fp=fopen("fresnellcos2.bin","r");
if (fp!=NULL) {

fread(fc,sizeof(double),NFRESNEL,fp);
fclose(fp);

}
else

mexErrMsgTxt("File not found: fresnellcos2.bin");

fp=fopen("fresnellsin2.bin","r");
if (fp!=NULL) {

fread(fs,sizeof(double),NFRESNEL,fp);
fclose(fp);

}
else

mexErrMsgTxt("File not found: fresnellsin2.bin");

initialized=1;
mexPrintf("Fresnell-integral tables read.\n");

}
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YP_OUT=mxCreateDoubleMatrix(mx,1,mxREAL);

yp=mxGetPr(YP_OUT);
pp=mxGetPr(P_IN);
xp=mxGetPr(X_IN);

/* rescale parameters */
pscale[0]=pp[0]*1e-6;
pscale[1]=pp[1]*1e-6;
pscale[2]=pp[2]*1e-9;
pscale[3]=pp[3]*1e19;
pscale[4]=pp[4]*1e-9;

for (i=0;i<mx;i++)
if (fabs(xp[i])>155e-6)

mexErrMsgTxt("X must be between -155e-6 and 155e-6.");

beugung(xp,pscale,yp,mx);

return;
}

void beugung(const double * x,
const double * para,
double * y, int dim)

{
int ip, ith, iv, iq, i;
int indexa,indexb;
double p, v, q,ipc[3],ips[3];
double weightth, weightv, weightq,rema,remb;
double summeth, summev, resummeq, imsummeq, gamma, cosg, sing;

double reintegral, imintegral;
double alpha, offset;
double a, b, theta;

theta = 1.e-5;

for ( ip = 0 ; ip < dim ; ip ++ ) { /* Schleife \"{u}ber Detektor */
p = x[ip]; // Det.-pos.

summeth = 0.;
for ( ith = 0 ; ith <= THNODES ; ith++ ) { /* Schleife Einfallswin kel */

theta = (double)(-THMAX+ith*2*THMAX/THNODES);



B.2 Programme zum Beugungskurven�t 83

summev = 0.;
for ( iv = 0 ; iv <= VNODES ; iv++ ) { /* Schleife Wellenlaengen */

v = (double)(VMIN+iv*(VMAX-VMIN)/VNODES);
alpha=CONST*sqrt(v); /* Skalierung auf dim-lose einheite n */

resummeq=0;
imsummeq=0;
for ( iq = 0 ; iq <= QNODES ; iq++ ) { /* Schleife Schlitz 1 */

q = (double)(-para[0]/2.+iq*para[0]/QNODES);
offset = -(LENGTH1*p + LENGTH2*q)/(LENGTH1+LENGTH2);
gamma = MDHQ*v*((p-q)*(p-q)/(LENGTH1+LENGTH2)/2.+ sin(theta)*q);
cosg = cos(gamma);
sing = sin(gamma);

reintegral=0.;
imintegral=0.;
for ( a = alpha*(offset-para[1]/2.) ;

a <= alpha*(offset+para[1]/2.);
a += alpha*GRIDCONST ) { /* Summe ueber Einzelspalte */

b = a + alpha*para[2];

indexb=(int)(b*TABSTEP+0.5); /* Ab hier Interpolation */
remb=b*TABSTEP-indexb; /* difference between midpoint

of interpolation and b*/
indexa=(int)(a*TABSTEP+0.5);
rema=a*TABSTEP-indexa;

for (i=0;i<3;i++) {
if ((indexb+i-1)>0) {

ipc[i]=fc[indexb+i-1];
ips[i]=fs[indexb+i-1];

}
else {

ipc[i]=-fc[-indexb-i+1];
ips[i]=-fs[-indexb-i+1];

}
}
/* quadratic interpolation*/
reintegral+=(ipc[0]*(remb-1)+ipc[2]*(remb+1))*remb* 0.5-

ipc[1]*(remb+1)*(remb-1);
imintegral+=(ips[0]*(remb-1)+ips[2]*(remb+1))*remb* 0.5-

ips[1]*(remb+1)*(remb-1);

for (i=0;i<3;i++) {
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if ((indexa+i-1)>0) {
ipc[i]=-fc[indexa+i-1];
ips[i]=-fs[indexa+i-1];

}
else {

ipc[i]=fc[-indexa-i+1];
ips[i]=fs[-indexa-i+1];

}
}

/* quadratic interpolation*/
reintegral+=(ipc[0]*(rema-1)+ipc[2]*(rema+1))*rema* 0.5-

ipc[1]*(rema+1)*(rema-1);
imintegral+=(ips[0]*(rema-1)+ips[2]*(rema+1))*rema* 0.5-

ips[1]*(rema+1)*(rema-1);
/* Bis hier Interpolation */

/* Ausnutzen der Paritaet de Fresnel-Integrale,
langsame Version

reintegral += b/fabs(b) * fresnelc[(int)(fabs(b)*1000.) ];
reintegral -= a/fabs(a) * fresnelc[(int)(fabs(a)*1000.) ];
imintegral += b/fabs(b) * fresnels[(int)(fabs(b)*1000.) ];
imintegral -= a/fabs(a) * fresnels[(int)(fabs(a)*1000.) ];
*/

} // Ende Summe

if ((iq==0)||(iq==QNODES))
weightq=1;

else if (iq & 1) /* iq +1 gerade ? */
weightq = 4;

else
weightq= 2;

resummeq += weightq* (cosg*reintegral - sing*imintegral) ;
imsummeq += weightq* (sing*reintegral + cosg*imintegral) ;

} // Ende q-Integration

if ((iv==0)||(iv==VNODES))
weightv=1;

else if (iv & 1) /* iv + 1 gerade ? */
weightv = 4;

else
weightv= 2;

summev+=weightv* v*v*v // exp(-0.0001524157*(v-139)*(v -139))/(alpha*alpha)
* exp(-0.0000851023*(v-133.8)*(v-133.8))/(alpha*alph a)
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* (resummeq*resummeq + imsummeq*imsummeq);

} // Ende v-Integration

if ((ith==0)||(ith==THNODES))
weightth=1;

else if (ith & 1) /* ith + 1 gerade ? */
weightth = 4;

else
weightth = 2;

summeth += weightth* summev;

} // Ende th-Integration

y[ip] = para[3] * summeth * 1.72e-9*(VMAX-VMIN)/VNODES *
para[0]/QNODES * 2*THMAX/THNODES /27.;

}
}
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Anhang C

Wave-particle duality of C 60 molecules

Der Artikel zu den in der vorliegenden Arbeit besprochenen Experimenten wurde
im Sommer 1999 geschrieben. Er erschien am 14. Oktober 1999 in Nature, Vol. 401,
S. 680-682 und �ndet sich auf den folgenden Seiten in der Originalversion.
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Quantum superposition lies at the heart of quantum mechanics
and gives rise to many of its paradoxes. Superposition of de
Broglie matter waves1 has been observed for massive particles
such as electrons2, atoms and dimers3, small van der Waals
clusters4, and neutrons5. But matter wave interferometry with
larger objects has remained experimentally challenging, despite
the development of powerful atom interferometric techniques for
experiments in fundamental quantum mechanics, metrology and
lithography6. Here we report the observation of de Broglie wave
interference of C60 molecules by diffraction at a material absorp-
tion grating. This molecule is the most massive and complex
object in which wave behaviour has been observed. Of particular
interest is the fact that C60 is almost a classical body, because of its
many excited internal degrees of freedom and their possible
couplings to the environment. Such couplings are essential for
the appearance of decoherence7,8, suggesting that interference
experiments with large molecules should facilitate detailed
studies of this process.

When considering de Broglie wave phenomena of larger and
more complex objects than atoms, fullerenes come to mind as
suitable candidates. After their discovery9 and the subsequent
invention of ef®cient mass-production methods10, they became
easily available. In our experiment (see Fig. 1) we use commercial,
99.5% pure, C60 fullerenes (Dynamic Enterprises Ltd, Twyford, UK)
which were sublimated in an oven at temperatures between 900 and
1,000 K. The emerging molecular beam passed through two
collimation slits, each about 10mm wide, separated by a distance
of 1.04 m. Then it traversed a free-standing nanofabricated SiNx
grating11 consisting of nominally 50-nm-wide slits with a 100-nm
period.

At a further distance of 1.25 m behind the diffraction grating, the
interference pattern was observed using a spatially resolving detec-
tor. It consisted of a beam from a visible argon-ion laser (24 W all
lines), focused to a gaussian waist of 8mm width (this is the size
required for the light intensity to drop to 1/e2 of that in the centre of
the beam). The light beam was directed vertically, parallel both to
the lines of the diffraction grating and to the collimation slits. By
using a suitable mirror assembly, the focus could be scanned with
micrometre resolution across the interference pattern. The
absorbed light then ionized the C60 fullerenes via heating and
subsequent thermal emission of electrons12. The detection region

was found to be smaller than 1 mm in height, consistent with a full
Rayleigh length of 800mm and the strong power dependence of this
ionization process. A signi®cant advantage of the thermionic
mechanism is that it does not detect any of the residual gases
present in the vacuum chamber. We could thus achieve dark count
rates of less than one per second even under moderately high
vacuum conditions (53 102 7 mbar). The fullerene ions were
then focused by an optimized ion lens system, and accelerated to
a BeCu conversion electrode at- 9 kV where they induced the
emission of electrons which were subsequently ampli®ed by a
Channeltron detector.

Alignment is a crucial part of this experiment. In order to be able
to ®nd the beam in the ®rst place, our collimation apertures are
movable piezo slits that can be opened from 0 to 60mm (in the case
of the ®rst slit) and from 0 to 200mm (for the second slit). The
vacuum chamber is rigidly mounted on an optical table together
with the ionizing laser, in order to minimize spatial drifts.

The effect of gravity also had to be considered in our set-up. For
the most probable velocity (220 m s- 1), the fullerenes fall by 0.7 mm
while traversing the apparatus. This imposes a constraint on the
maximum tilt that the grating may have with respect to gravity. As a
typical diffraction angle into the ®rst-order maximum is 25mrad,
one can tolerate a tilt angle of (at most) about one mrad before
molecules start falling from one diffraction order into the trajectory
of a neighbouring order of a different velocity class. The
experimental curves start to become asymmetric as soon as the
grating tilt deviates by more than 500mrad from its optimum
vertical orientation.

The interference pattern of Fig. 2a clearly exhibits the central
maximum and the ®rst-order diffraction peaks. The minima
between zeroth and ®rst orders are well developed, and are due to
destructive interference of C60 de Broglie waves passing through
neighbouring slits of the grating. Forcomparison, we show in Fig. 2b
the pro®le of the undiffracted collimated beam. The velocity
distribution has been measured independently by a time-of-¯ight
method; it can be well ®tted byf …v† ˆ v3exp…2 …v2 v0†

2=v2
m†, with

v0 ˆ 166 m s2 1 and vm ˆ 92 m s2 1 as expected for a transition
between a maxwellian effusive beam and a supersonic beam13. The
most probable velocity wasv ˆ 220 m s2 1, corresponding to a de
Broglie wavelength of 2.5 pm. The full-width at half-maximum was
as broad as 60%, resulting in a longitudinal coherence length of
about 5 pm.

The essential features of the interference pattern can be under-
stood using standard Kirchhoff diffraction theory14 for a grating
with a period of 100 nm, by taking into account both the ®nite
width of the collimation and the experimentally determined veloc-
ity distribution. The parameters in the ®t were the width of the
collimation, the gap widths0 of a single slit opening, the effective
beam width of the detection laser and an overall scaling factor. This
model, assuming all grating slits to be perfect and identical,
reproduces very well the central peak of the interference pattern
shown in Fig. 2a, but does not ®t the `wings' of this pattern.

Agreement with the experimental data, including the `wings' in
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Figure 1Diagram of the experimental set-up (not to scale). Hot, neutral C60 molecules
leave the oven through a nozzle of 0:33 mm3 1:3 mm3 0:25 mm
(width3 height3 depth), pass through two collimating slits of 0:01 mm3 5 mm
(width3 height) separated by 1.04 m, traverse a SiNxgrating (period 100 nm) 0.1 m after
the second slit, and are detected via thermal ionization by a laser 1.25 m behind the
grating. The ions are then accelerated and directed towards a conversion electrode. The
ejected electrons are subsequently counted by a Channeltron electron multiplier. The
laser focus can be reproducibly scanned transversely to the beam with 1-mm resolution.
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Fig. 2a, can be achieved by allowing for a gaussian variation of the
slit widths over the grating, with a mean open gap width centred at
s0 ˆ 38 nm with a full-width at half-maximum of 18 nm. That best-
®t value for the most probable open gap widths0 is signi®cantly
smaller than the 556 5 nm speci®ed by the manufacturer (T. A.
Savas and H. Smith, personal communication). This trend is
consistent with results obtained in the diffraction of noble gases
and He clusters, where the apparently narrower slit was interpreted
as being due to the in¯uence of the van der Waals interaction with
the SiNx grating during the passage of the molecules15. This effect is
expected to be even more pronounced for C60 molecules owing to
their larger polarizability. The width of the distribution seems also
justi®ed in the light of previous experiments with similar gratings:
both the manufacturing process and adsorbents could account
for this fact (ref. 16, and T. A. Savras and H. Smith, personal
communication). Recently, we also observed interference of C70

molecules.
Observation of quantum interference with fullerenes is interest-

ing for various reasons. First, the agreement between our measured
and calculated interference contrast suggests that not only the
highly symmetric, isotopically pure12C60 molecules contribute to
the interference pattern but also the less symmetric isotopomeric
variants12C59

13C and 12C58
13C2 which occur with a total natural

abundance of about 50%. If only the isotopically pure12C60

molecules contributed to the interference, we would observe a
much larger background.

Second, we emphasize that for calculating the de Broglie wave-
length,l ˆ h=Mv, we have to use the complete massM of the object.
Thus, each C60molecule acts as a whole undivided particle during its
centre-of-mass propagation.

Last, the rather high temperature of the C60 molecules implies
broad distributions, both of their kinetic energy and of their internal
energies. Our good quantitative agreement between experiment and
theory indicates that the latter do not in¯uence the observed
coherence. All these observations support the view that each C60
molecule interferes with itself only.

In quantum interference experiments, coherent superposition
only arises if no information whatsoever can be obtained, even in
principle, about which path the interfering particle took. Interac-
tion with the environment could therefore lead to decoherence. We
now analyse why decoherence has not occurred in our experiment
and how modi®cations of our experiment could allow studies of
decoherence using the rich internal structure of fullerenes.

In an experiment of the kind reported here, `which-path' infor-
mation could be given by the molecules in scattering or emission
processes, resulting in entanglement with the environment and a
loss of interference. Among all possible processes, the following are
the most relevant: decay of vibrational excitations via emission of
infrared radiation, emission or absorption of thermal blackbody
radiation over a continuous spectrum, Rayleigh scattering, and
collisions.

When considering these effects, one should keep in mind that
only those scattering processes which allow us to determine the path
of a C60 molecule will completely destroy in a single event the
interference between paths through neighbouring slits. This
requiresl p d; that is, the wavelengthl of the incident or emitted
radiation has to be smaller than the distanced between neighbour-
ing slits, which amounts to 100 nm in our experiment. When this
condition is not ful®lled decoherence is however also possible via
multi-photon scattering7,8,17.

At T < 900 K, as in our experiment, each C60 molecule has on
average a total vibrational energy ofEv < 7 eV (ref. 18) stored in 174
vibrational modes, four of which may emit infrared radiation at
l vib < 7±19mm (ref. 10) each with an Einstein coef®cient of
Ak < 100 s2 1 (ref. 18). During its time of ¯ight from the grating
towards the detector (t < 6 ms) a C60 molecule may thus emit on
average 2±3 such photons.

In addition, hot C60 has been observed19 to emit continuous
blackbody radiation, in agreement with Planck's law, with a mea-
sured integrated emissivity ofe< 4:5 …6 2:0†3 102 5 (ref. 18). For
a typical value ofT < 900 K, the average energy emitted during the
time of ¯ight can then be estimated as onlyEbb < 0:1 eV. This
corresponds to the emission of (for example) a single photon at
l < 10mm. Absorption of blackbody radiation has an even smaller
in¯uence as the environment is at a lower temperature than the
molecule. Finally, since the mean free path for neutral C60 exceeds
100 m in our experiment, collisions with background molecules can
be neglected.

As shown above, the wavelengths involved are too large for single
photon decoherence. Also, the scattering rates are far too small to
induce suf®cient phase diffusion. This explains the decoupling of
internal and external degrees of freedom, and the persistence of
interference in our present experiment.

A variety of unusual decoherence experiments would be possible
in a future extension of the experiment, using a large-area inter-
ferometer. A three-grating Mach±Zehnder interferometer6 seems to
be a particularly favourable choice, since for a grating separation of
up to 1 m we will have a molecular beam separation of up to 30mm,
much larger than the wavelength of a typical thermal photon. In this
case, the environment obtains `which-path' information even
through a single thermal photon, and the interference contrast
should thus be completely destroyed. The parameters that could be
controlled continuously in such an experiment would then be the
internal temperature of the fullerenes, the temperature of the
environment, the intensity and frequency of external laser radiation,
the interferometer size, and the background pressure of various
gases.

An improved interferometer could have other applications. For
example, in contrast to previous atom-optical experiments20±22

which were limited to the interaction with only a few lines in the
whole spectrum, interferometry with fullerenes would enable us to
study these naturally occurring and ubiquitous thermal processes
and wavelength-dependent decoherence mechanisms for (we
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zeroth and ®rst-order maxima can be clearly seen. Details of the theory are discussed in
the text.b, The molecular beam pro®le without the grating in the path of the molecules.
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believe) the ®rst time. Another possible application of molecule
interferometry is precision metrology; the improved interferometer
could be used to measure molecular polarizabilities6. Moreover, it
might be possible to nanofabricate SiC patterns on Si substrates
using C60 interferometry.

Furthermore, we note the fundamental difference between iso-
topically pure C60, which should exhibit bosonic statistics, and the
isotopomers containing one13C nucleus, which should exhibit
fermionic statistics. We intend to explore the possibility of obser-
ving this feature, for example by showing the different rotational
symmetry between the two species in an interferometer23,24.

In our experiment, the de Broglie wavelength of the interfering
fullerenes is already smaller than their diameter by a factor of almost
400. It would certainly be interesting to investigate the interference
of objects the size of which is equal to or even bigger than the
diffracting structure. Methods analogous to those used for the
present work, probably extended to the use of optical diffraction
structures, could also be applied to study quantum interference of
even larger macromolecules or clusters, up to small viruses25,26. M
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Non-volatile memory devices are so named because they retain
information when power is interrupted; thus they are important
computer components. In this context, there has been consider-
able recent interest1,2 in developing non-volatile memories that
use ferroelectric thin ®lmsÐ`ferroelectric random access mem-
ories', or FRAMsÐin which information is stored in the polariza-
tion state of the ferroelectric material. To realize a practical
FRAM, the thin ®lms should satisfy the following criteria: com-
patibility with existing dynamic random access memory technol-
ogies, large remnant polarization (Pr) and reliable polarization-
cycling characteristics. Early work focused on lead zirconate
titanate (PZT) but, when ®lms of this material were grown on
metal electrodes, they generally suffered from a reduction ofPr

(`fatigue') with polarity switching. Strontium bismuth tantalate
(SBT) and related oxides have been proposed to overcome the
fatigue problem3, but such materials have other shortcomings,
such as a high deposition temperature. Here we show that
lanthanum-substituted bismuth titanate thin ®lms provide a
promising alternative for FRAM applications. The ®lms are
fatigue-free on metal electrodes, they can be deposited at tem-
peratures of, 6508C and their values ofPr are larger than those of
the SBT ®lms.

The structure of FRAM is very similar to that of conventional
dynamic random access memory (DRAM), where memory cells are
arranged in a square matrix. (Therefore, FRAM should, in principle,
have a lower power requirement, a faster access time and a
potentially lower cost than many other non-volatile memory
devices1,3.) A DRAM cell usually has a capacitor, where the binary
information will be stored in terms of the signs of the stored charge.
To maintain this information, a voltage should be continually
applied to compensate for charge reduction due to leakage currents.
In FRAM, the dielectric material in the capacitor is replaced with a
ferroelectric ®lm. Then, information can be stored in the polariza-
tion states of the ferroelectric thin ®lm: that is, two spontaneous
polarization states under zero electric ®eld can be utilized as `0' and
`1' digital states. It seems that the ®rst generation of FRAM will be
based on a destructive reading scheme, where a bit is read when a
positive switching voltage (that is, an applied electric ®eld) is
applied to the memory cell2. If the cell polarization is already
along the same direction, then only a linear non-switching response,
Pns, is measured. If it is in the opposite direction, a switching
response,Psw, is measured. Therefore (Psw 2 Pns), which should be
nearly the same as 2Pr, is an important quantity which determines
the performance of FRAM. It should be large enough for signal
detection and should not change under repetitive read/write cycles.

The PZT and other related ferroelectric ®lms, which are most
widely investigated, usually have large values of (Psw 2 Pns): depend-
ing on substituting elements and processing conditions, reported
values vary from 20 to 70mC cm- 2 (refs 4, 5). However, when a
capacitor is fabricated with the PZT ®lm on conventional platinum
(Pt) electrodes, its value of (Psw 2 Pns) is usually reduced after
repetitive read/write cycles. This fatigue problem might be induced
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